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Oxathiincarboxamide 

Die vorliegende Erfindung betrifft neue Oxatbimcarboxamide, mehrere Verfahren zu 
deren Herstellung und deren Verwendung zur Bekampfung von unerwiinschten 
Mikroorganismen. 

Es ist bereits bekannt, dass zahlreiche Carboxanilide fungizide Eigenschaften besit- 
zen (vgl. z.B. EP-A 0 591 699, EP-A 0 545 099, DE-OS 16 17 921, JP-A 2001-. 
302605, JP-A 10-251240, JP-A 8-176112, JP-A 53-72823 und US 3,657,449). 

So sind bereits einige 6-Methyl-2,3-dmydro-l,4-oxatbiin-5-carboxarnide bekannt 
geworden. Beispielhaft seien genannt: N-(4' -Fluor- l,l'-biphenyl-2-yl)-6-methyl-2,3- 
dmydro-l,4-oxathim-5-carboxarnid und (6-Methyl(2,3-dihydro-l,4-oxathiin-5-yl))- 
^[2-(2-methylpropyl)phenyl]carboxamid aus EP-A 0 545 099, (6-Methyl(2,3-dihy- 
dro-l,4-oxathiin-5-yl))-iV'-(2,4,6-trimethylphenyl)carboxarnid aus DE-OS 16 17 921, 
W-[2-(l,3-Dime1bylbutyl)phenyy 

amid aus JP-A 10-251240 und (6-Memyl(2,3-dihydro-l,4-oxathiin-5-yl))-7V--(2-rne- . 
thylphenyl)carboxamid aus US 3,657,449. Die Wirksamkeit dieser Stoffe ist gut, 
lasst aber in rhanchen Fallen, z.B. bei niedrigen Aufwandmengen zu wiinschen tibrig. 

Es wurden nun neue Oxathiincarboxamide der Formel (I) 




CO, 



gefunden, in welcher 

G 1 fiir Trifluormethyl oder Cyclopropyl steht, 

2 3 

G undG unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Methyl stehen, 
' R2 ' r3 ^ r4 unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Fluor, Chlor oder Methyl 
stehen und • 
Z fur Z l ,Z 2 ,Z 3 oder Z 4 stent, worin 
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Z 2 ' 



Z 3 



fiir gegebenenfalls einfach bis fttnffach, gleich oder verschieden sub- 
stituiertes Phenyl steht, 

fiir gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden 
substituiertes Cycloalkyl oder Bicycloalkyl steht, 
fiir unsubstituiertes C 2 -C 20 -Alkyl oder fur einfach oder mehrfach, 
gleich oder verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl 
substituiertes d-^o-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch 
Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 
Z 4 fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder 
verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes 
C 2 -C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 20 -Alkinyl steht, wobei der Cycloalkylteil 
seinerseits gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder 
verschieden durch Halogen und/oder Q-C 4 -Alkyl substituiert sein 
kann, 

oder 

R l , R 2 und R 3 unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Fluor stehen mid 
Z und R 4 gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden sind, einen ge- 
gebenenfalls substituierten 5- oder 6-gliedrigen carbocyclischen oder hetero- 
• cycKschen Ring bilden. 

Weiterhin- wurde gefunden, dass man Oxathiincarboxamide der Formel (D erhalt, 
indem man 1 

a) Oxatliiincarbonsaurederivate der Foimel (H) 



G 3 



G 2 ^O^G 1 



(n) 



in welcher 



G , G und G die oben angegebenen Bedeutungen haben uhd 
X 1 fur Halogen oder Hydroxy steht, 
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mit Amlin-Derivaten der Formel (EI) 























Z 




in welcher 







(m) 



R , R , R , R 4 und Z die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebinde- 
mittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt, 
oder , 

b) Halogenoxatinincarboxanilide der Formel (IV) 




G 2 ^O^G 1 



(IV) 



in welcher 

' ° 2 ' ° 3 ' Rl ' r2 > r3 ^ R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod steht, 

nut Boronsaure-Derivaten der Formel (V) 

A 1 -0 O-A 2 

I, (V) 
Z 1 

in welcher 

Z 1 die oben angegebene Bedeutung hat und 

A 1 und A 2 .jeweils fur Wasserstoff oder zusammen fur Tetramethylethylen 
stehen, 



Le A 36 354 



-4 



in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfaUs in Gegenwart eines Saure- 
bindemittels und gegebenenfaUs in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels um- 
setzt, 

oder 

c) OxatMincarboxamid-Boronsaure-Derivate der Formel (VI) 

R 2 



GOG a 3 -Q O-A 4 



(VI) 



inwelcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen habeh und 
. A 3 und A 4 jeweils fur Wasserstoff oder zusammen fur -Tetramethylefhylen 
stehen, 

mit Phenyl-Derivaten der Formel (VH) 

X 3 ' 

z 1 (vn) 

inwelcher 

Z 1 die oben angegebenen Bedeutungen hat und 
• X 3 fiir Chlor, Brom, Iod oder Trifluonnethylsulfonat steht, 

in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfaUs in Gegenwart eines Saure- 
bindemittels und gegebenenfaUs in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels um- 
setzt, 

oder 

d) Halogenoxathiincarboxanilide der Fonnel (IV) 
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in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod stent, 



oder 
e) 



mit Phenyl-Derivaten der Formel (VH) 
(VII) 



in welcher 



X 3 



die oben angegebenen Bedeutungen hat und 

fur Chlor, Brom, Iod oder Trifluormethylsulfonat steht, 



in Gegenwart eines Palladium- oder Nickel-Katalysators und in Gegenwart 
von 4XW,5,5^0ctamemy^^^ 

in Gegenwart eines Saurebindemittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Verdtinnungsmittels umsetzt, 

Oxathiincarboxanilide der Formel (la) 






f 












V 




X 4 



G 

in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 4 fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C 2 - 
C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 20 -Alkinyl steht, wobei der Cycloalkylteil sei- 
nerseits gegebenenfaUs durch Halogen und/oder C,-C 4 -Alkyl substitu- 
iert sein kann, 



gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfall; 
Gegenwart eines Katalysators hydriert, 



s m 
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oder 

f) Hydroxyalkyloxathiincarboxanilide der Formel (VET) 



R 2 



R 1 v 




(vm), 



in welcher 

G\ G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 5 fur gegebenenfalls zusatzlich einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C 2 - 
Czo-Hydroxyalkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebe- 
nenfaUs durch Halogen und/oder C 1 -C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels und gegebenenfalls in 
Gegenwart einer Saure dehydratisiert, 
oder , 

g) Halogenoxathiincarboxanilide der Formel (TV) 

R 2 



o R VV R3 



G 2 



in welcher 

G\ G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod steht, 

mit einem Alkin der Formel (IX) 

HCEE — A 5 (IX), 
in welcher 

A 5 fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes 
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C 2 -Ci 8 -AJkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenen- 
falls durch Halogen und/oder C r C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 



oder 
h) 



oder einem Aiken der Fonnel (X) 

,7 



v6 




(X), 



A 

in welcher 

A 6 , A 7 und A 8 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstofif oder gegebe- 
nenfalls einfacH oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halo- 
gen und/oder G 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes Alkyl stehen, wobei der 
Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder Ci- 
G 4 -Alkyl substituiert sein kann und die Gesamtzahl der Kohlenstoff- 
atome des offenkettigen Molektilteils die Zahl 20 nicht ubersteigt, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Saurebindemittels und in Gegenwart eines odes inehrerer 
Katalysatoren umsetzt, 

Ketone der Fonnel (XT) 



(XI), 




in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
A 9 fur Wasserstoff oder gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich 
oder verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C6-Cycloalkyl substitu- 
iertes Ci-Ci 8 -Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebe- 
nenfalls durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 
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mit einer Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (XII) 
A 10 — Px (XII), 



in welcher 

L 10 



A fur gegebenenfalls einfach oder mebrfach, gleich oder verschieden 
durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cyclpalkyl substituiertes Ci-C 18 -Alkyl 
steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch 
Halogen undVoder d-C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 
Px fur eine Gruppierung -P + (C 6 H 5 ) 3 CI" -P + (C6H 5 ) 3 Br" -P + (C 6 H 5 ) 3 r, 
-P(=0)(OCH 3 ) 3 oder -P(=0)(OC 2 H 5 ) 3 steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt. 

SchlieBlich wurde gefunden, dass die neuen Oxathiincarboxamide der Formel (I) sehr- 
gute mikrobizide Eigenschaften besitzen und zur Bekampfung unerwiinschter Mikro- 
organismen sowohl im Pflanzenschutz als auch im Materialschutz verwendbar sind. 

tjberraschenderweise zeigen die erfindungsgemaBen Oxathiincarboxamide der For- 
mel (I) eine wesentlich bessere fungizide Wirksamkeit als die konstitutionell ahnUch- 
sten, vorbekannten Wirkstoffe gleicher Wirkungsrichtung. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen k6nnen gegebenenfalls als Mischungen ver- 
schiedener moghcher isomerer Formen, insbesondere von Stereoisomer, wie z. B. 
E- und Z-, threo- und erythro-, sowie optischen Isomeren, gegebenenfalls aber auch 
von Tautomeren vorliegen. Es werden sowohl die E- als auch die Z-Isomeren, wie 
auch die threo- und erythro-, sowie die optischen Isomeren, beliebige Mischungen 
dieser Isomeren, sowie die mSglichen tautomeren Formen beansprucht. 

Die erfindungsgemaBen Oxathiincarboxamide sind durch die Formel (I) allgemein 
definiert. Bevorzugte Restedefimtionen der vorstehenden und nachfolgend genannten 
Formeln sind im Folgenden angegeben. Diese Defmitionen gelten fur die Endpro- 
dukte der Formel (I) wie fur alle Zwischenprodukte gleichermaBen. 
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G 1 steht bevorzugt fur Trifluormethyl. 
G 1 steht auch bevorzugt fur Cyclopropyl. 
G 2 steht bevorzugt fiir Wasserstoff. 
G 2 steht auch bevorzugt fur Methyl. 
G 3 steht bevorzugt fur Wasserstoff. 

G ' steht auch bevorzugt fur Methyl. 

G 2 und G 3 stehen besonders bevorzugt gleichzeitig fiir Wasserstoff. 

R 1 , R 2 , R 3 und R 4 stehen unabhangig voneinander bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor 
oder Methyl. 

R 1 steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff oder Fluor. 

R 1 steht ganz beson ders bevnraitT t fur Wasserstoff. 

R l steht auch ganz besonders bevorznpi- fur Fluor. 

R steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff oder Fluor. 

r3 steht ganz besonders bevorznpf fur Wasserstoff. 

R 3 steht auch ganz beson ders bevormgt flir Fluor. 

R 4 steht besonders bevorzugt fiir Wasserstoff oder Methyl. * 

R 4 steht ganz beso nders bevorynp t fur Wasserstoff. 

R 4 steht auch ganz besonders bevorzn^ fur Methyl. 

R 1 , R 2 , R 3 und R 4 stehen ganz besonders bevorzugt gleichzeitig fur Wasserstoff. 



Z steht bevorzugt fur Z l . 

Z 1 steht bevorzugt fiir gegebenenfalls einfach bis funffach, gleich oder verschie- 
den substituiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 ausge- 
wahlt sind. 

zl steht besonders bevorzugt fiir einfach substituiertes Phenyl, wobei die Substi- 
tuenten aus der Liste W l ausgewahlt sind. 

Z l steht auch besonders bevoraigt jfttr zweifach, gleich oder verschieden substi- 
tuiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 ausgewahlt sind. 

Z 1 steht auch besonders bevoreiiPt fur dreifach, gleich oder verschieden substitu- 
iertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 ausgewahlt sind. 
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Z ' St6ht wbeBondwHhevnmiPt fur einfach in 4-Position substituiertes Phenyl, 
wobei die Substituenten aus der Liste W 1 ausgewahlt sind. 
Steht gaiw tofito bevomipt fur zweifach, gleich oder verschieden in 3,4- 
Position substituiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 aus- 
gewahlt sind. 

St6ht besonders bevorynrt fur zweifach, gleich oder verschieden in 2,4- 
Position substituiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 aus- 
gewahlt sind. 

Steht besonders bevormrt fur zweifach, gleich oder verschieden in 3,5- 
Position substituiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 aus- 
gewahlt sind. 

steht ganz besondersbeyoml^ fur dreifach, gleich oder verschieden in 2,4,6- 
Positiorf substituiertes Phenyl, wobei die Substituenten aus der Liste W 1 aus- 
gewahlt sind. 



Z 1 



Z 1 



Z 1 



Z 1 



W 1 steht Six Halogen, Cyano, Nitro, Amino, Hydroxy, Fonnyl, Carboxy, Carb- 
amoyl, Thiocarbamoyl; 4 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Hydroxyalkyl, Oxoalkyl, 
Alkoxy, Alkoxyalkyl, Alkylthioalkyl, Dialkoxyalkyl, Alkylthio, Alkylsulfinyl 
oder Alkylsulfonyl mit jeweils 1 bis 8 Kohlenstoffatomen; 
jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkenyl oder Alkenyloxy mit jeweils 2 
bis 6 Kohlenstoffatomen; 

jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl, Halogenalkoxy, Halo- 
genalkylthio, Halogenalkylsulfinyl oder Halogenalkylsulfonyl mit jeweils 1 
bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogen- 
atomen; 

jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkenyl oder Halogenalkenyl- 
oxy mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 11 gleichen oder ver- 
schiedenen Halogenatomen; 

jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alkylamino, Dialkylamino, Alkylcar- 
bonyl, Alkylcarbonyloxy, Alkoxycarbonyl, Alkylaminocarbonyl, Dialkylami- 
nocarbonyl, Arylalkylaminocarbonyl, Dialkylaminocarbonyloxy mit 1 bis 6 



LeA 36 354 



- 11 - 



W 1 



KoWenstoffatomen in den jeweiligen KoMenwasserstoffketten, Alkenyl- 
carbonyl oder Alkinylcarbonyl, mit 2 bis 6 Kohlenstoffatomen in den jeweili- 
gen Kohlenwasserstoffketten; 

Cycloalkyl oder Cycloalkyloxy mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen; 
jeweils gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Oxo, Methyl, Trifluormethyl oder Ethyl substituiertes, jeweils 
zweifach verkniipftes Alkylen mit 3 oder 4 Kohlenstoffatomen, Oxyalkylen 
mit 2 oder 3 Kohlenstoffatomen oder Dioxyalkylen mit 1 oder 2 Kohlenstoff- 
atomen; 

oder eine Gruppierung (J , wor in 

Q 2N ^ 

Q 1 fiir Wasserstoff, Hydroxy oder Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 

oder Cycloalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen steht und 
Q 2 fiir Hydroxy, Amino, Methylamino, Phenyl, Benzyl oder fiir jeweils 
gegebenenfalls durch Cyano, Hydroxy, Alkoxy, Alkylthio, Alkyl- 
amino, Dialkylamino oder Phenyl substituiertes Alkyl odfer Alkoxy 
mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, oder fur Alkenyloxy oder Alkinyloxy 
mit jeweils 2 bis 4 Kohlenstoffatomen steht, 
sowie jeweils gegebenenfalls im Ringteil einfach bis dreifach durch Halogen, 
und/oder geradkettiges oder verzweigtes Alkyl oder Alkoxy mit 1 bis 4 Koh- 
lenstoffatomen substituiertes Phenyl, Phenoxy, Phenyllthio, Benzoyl, 
Benzoylethenyl, Cinnamoyl, Heterocyclyl oder Phenylalkyl, Phenylalkyloxy 
Phenylalkylthio, oder Heterocyclylalkyl, mit jeweils 1 bis 3 Kohlenstoff- 
atomen in den jeweiligen Alkylteilen. 

steht beyorzugt fiir Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, 
•s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Trifluormethyl, Trifluor- 
ethyl, Difluormethoxy, Trifluormethoxy, Difluorchlormethoxy, Trifluor- 
ethoxy, jeweils zweifach verkntipftes Difluormethylendioxy oder Tetra- 
fluorethylendioxy, 
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Oder eine Gruppierung 'J. , worin 



Q 1 fur Wasserstoff, Methyl oder Ethyl steht und 

Q 2 fur Hydroxy, Methoxy, Ethoxy, Propoxy oder Isopropoxy steht. 

Z steht auch bevorzuet fur Z 2 . 

Z 2 steht beyorzugt fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschie- 
den durch C,-C 4 -Alkyl substituiertes Cycloalkyl oder Bicycloalkyl mit jeweils 
3 bis 10 Kohlenstoffatomen. 

Z 2 steht besonders hevorriM fur Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclohepfyl, Cyclo- 
octyl, Cyclononyl, Bicyclo[2.2.1]heptyl oder Bicyclo[2.2.2]octyl. ' 

Z steht auch bevorzup t fiir 7? 

Z 3 steht bevorzuet- fur unsubstituiertes C 2 -C 20 -Alkyl oder fur einfach oder 
mehrfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, lod und/oder 
C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C-Qo-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil 
seinerseits gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Brom, lod, C^-AUcyl und/oder C^-Halogenalkyl substitu- 
iert sein kann. 

Z3 steht besonders hevorziiPt fiir unsubstituiertes C 2 -C 20 -Alkyl. 
Z 3 steht auch besonders bevomiPt fur durch Chlor, Cyclopropyl, Dichlorcyclo- 
Propyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl substituiertes C,-C 2 o-Alkyl. 

Z steht auch bevorzugt fur Z 4 . 

Z 4 steht bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder 
verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, lod und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substi- 
tuiertes C 2 -C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 20 -Alkinyl steht, wobei der Cycloalkylteil 
seinerseits gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch 
Fluor, Chlor, Brom, lod, C-GrAlkyl und/oder C-C^Halogenalkyl substitu- 
iert sein kann. 



z 4 



steht besondersbevorzugt fur C 2 -C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 20 -Alkinyl. 
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sie 
ver- 



Z und R 4 stehen auch bevorzugt gemeinsam mit den KohlenstofFatomen, an die 
gebunden sind, fur einen gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder 
schieden substituierten 5- oder 6-giiedrigen carbocyclischen oder heterocycli- 
schen Ring. 

Z und R 4 stehen auch bjgonders hevor/nrt gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen, 
an die sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls einfach, zweifach oder 
dreifach durch Methyl substituierten 5- oder 6-gliedrigen carbocychschen 
Ring. 

Bevorzugt sind auflerdem Verbindungen der Formel (lb) 




Ob), 



inwelcher ♦ • 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z 1 die oben angegebenen Bedeutungen haben. 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (lb), in welcher G 1 fur Trifluor- 
methyl steht, G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 jeweils fur Wasserstoff stehen und Z 1 die 
oben angegebenen Bedeutungen hat. 

Bevorzugt sind auBerdem Verbindungen der Formel (Ic) 




ac), 



in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben. 
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Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (Ic), in welcher G 1 fur Trifluor- 
methyl steht, G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R' R 4 jeweils fur Wasserstoff stehen und Z 2 die 
oben angegebenen Bedeutungen hat. 



Bevorzugt sind auBerdem Verbindungen derFormel 



(Id) 












Y 






z 3 



in welcher 

° 2 ' ° 3 ' Rl » R2 ' r3 > r4 1111(1 z3 die oben angegebenen Bedeutungen haben. 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (Id), in welcher G 1 fur Trifluor- 
methyl steht, G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 jeweils fur Wasserstoff stehen und Z 3 die 
oben angegebenen Bedeutungen hat. 



Bevorzugt sind auBerdem Verbindungen der Formel (Ie) 

RV 



R 2 




(Ie), 



in welcher 

G\ G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben. 

Besonders bevorzugt sind Verbindungen der Formel (Ie), in welcher G 1 fur Trifluor- 
methyl steht, G 2 , G 3 , R», R 2 , R 3 und R 4 jeweils fur Wasserstoff stehen und Z 4 die 
oben angegebenen Bedeutungen hat. 
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Gesattigte oder ungesattigte Kohlenwasserstoffreste wie Alkyl oder Alkenyl konnen, 
auch in Verbindung mit Heteroatomen, wie z.B. in Alkoxy, soweit mSglich, jeweils 
geradkettig oder verzweigt sein. 

Die Definition C-^o-Alkyl umfasst den groBten hierin definierten Bereich fur einen 
Alkylrest. Im Einzelnen umfasst diese Definition die Bedeutungen Methyl, Ethyl, n-, 
iso-Propyl, n-, iso-, sec-, tert-Butyl, sowie jeweils alle isomeren Pentyle, Hexyle, 
Heptyle, Octyle, Nonyle, Decyle, Undecyle, Dodecyle, Tridecyle, Tetradecyle, 
Pehtadecyle, Hexadecyle, Heptadecyle, Octadecyle, Nonadecyle und Eicosyle. 

Die Definition C 2 -C 20 -Alkenyl umfasst den groBten hierin definierten Bereich fur 
einen Alkenylresf. Im Einzelnen umfasst diese Definition die Bedeutungen Ethenyl, 
n-, iso-Propenyl, n-, iso-, sec-, tert-Butenyl, sowie jeweils alle isomeren Pentenyle, 
Hexenyle, Heptenyle, Octenyle, Nonenyle, Decenyle, Undecenyle, Dodecenyle, 
Tridecenyle, Tetradecenyle, Pentadecenyle, Hexadecenyle, Heptadecenyle, 
Octadecenyle, Nonadecenyle und Eicosenyle. 

4 

Die Definition C 2 -C 20 -Alkinyl umfasst den groBten hierin . definierten Bereich fur 
einen Alkinylrest. Im Einzelnen umfasst diese Definition, die Bedeutungen Ethinyl, 
n-, iso-Propinyl, n-, iso-, sec-, tert-Butinyl, sowie jeweils alle isomeren Pentinyle, 
Hexinyle, Heptinyle, Octinyle, Noninyle, Decinyle, Undecinyle, Dodecinyle, 
Tridecinyle, Tetradecinyle, Pentadecinyle, Hexadecinyle, . Heptadecinyle, 
Octadecinyle, Nonadecinyle und Eicosinyle. 

Gegebenenfalls substituierte Reste konnen einfach oder mehrfach substituiert sein, 
wobei bei Mehrfachsubstitutionen die Substituenten gleich oder verschieden sein 
konnen. 

* 

Durch Halogen substituierte Reste, wie z.B. Halogenalkyl, sind einfach oder mehr- 
fach halogeniert. Bei mehrfacher Halogenierung konnen die Halogenatome" gleich 
oder verschieden sein. Halogen steht dabei fur Fluor, Chlor, Brom und Iod, insbe- 
sondere fur Fluor, Chlor und Brom. 
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Die oben aufgefUhrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgefUhrten Restede- 
finitionen bzw. Erlauterungen konnen zwischen den jeweiligen Bereichen und 
Vorzugsbereichen beliebig kombiniert werden. Sie gelten fur die Endprodukte sowie 
fur die Vor- und Zwischenprodukte entsprechend. 

Erlauterungen der Verf ahren und Zw ischennrnHiiW*- 
Verfahren (a) 

Verwendet man 6-Trifluormemyl-2,3-dmydro-l,4-oxatmin-5-carbonsaurecM^^ und 
4'-CMor-2'-fluor-l,l'-biphenyl-2-amin als Ausgangsstoffe, so kann der Verlauf des 
erfmdungsgemaBen Verfahrens (a) durch das folgende Formelschema veranschau- 
licht werden. ' ^ 




-CO 



B 




Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe be- 
notigten Oxathiincarbonsaure-Derivate sind durch die Formel (II) allgemein definiert. 
In dieser Formel (H) haben G 1 , G 2 und G 3 bevorzugt bzw. besonders bevorzugt die- 
jenigen Bedeuuingen, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der er- 
findungsgemafien Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt bzw. als besonders be- 
vorzugt fur G\ G 2 und G 3 angegeben wurden. X 1 steht bevorzugt fur Chlor oder 
Hydroxy. 



Die Ausgangsstoffe der Formel (H) sind grSBtenteils bekannt und/oder konnen nach 
bekannten Verfahren hergestellt werden (vgl. Han'guk Nonghwa Hakhoechi 
44, 191-196). Neue Verbindungen der Formel (H) sowie Verfahren zu deren 
Herstellung sind den Herstellungsbeispielen zu entnehmen. 
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Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Anilin-Derivate sind durch die Formel (IH) allgemein defi- 
rriert. In dieser Formel (El) haben R 1 , R 2 , R*, R 4 ^ Z bevorzugt, besonders 
bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im 
Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der 
Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fttr 
diese Reste angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (HI) sind groBtenteils bekannt und/oder konnen nach 
bekannten Verfahren hergestellt werden (vgl. z.B. Heterocycles 1989. 29, 1013-1016; 
J. Med. Chem. 19J6, 39, 892-903; Synthesis 1225. 713 r 16; Synth. Commun. M 
24, 267-272; DE-A 27 27 416; Synthesis 19J4, 142-144; EP-A 0 824 099; WO 
93/11 117, EP-A 0 545 099, EP-A 0 589 301, EP-A 0 589 313 und WO 02/38542). 

Neue Verbindungen der Formel (El) sowie Verfahren zu deren Herstellung sind den 
Herstellungsbeispielen zu entnehmen. 

4 

Verfahren (b) 

Verwendet man ^-(2-Bromphenyl)-6-trmuormemyl-2,3-aMhycho-l,4-oxathiin-5-carb 
oxamid und 4-Chlor-2-fluorphenylboronsaure als Ausgangsstoffe sowie einen Kata- 
lysator, so kann der Verlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) durch das folgen- 
de Formelschema veranschauhcht werden. 



HO^ OH 
B 




Katalysator 




CI 



Die zur Durchfiihrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) als Ausgangsstoffe be- 
nStigten Halogenoxathiincarboxanihde sind durch die Formel (TV) allgemein defi- 
niert. In dieser Formel (TV) haben G 1 , G 2 , G 3 , R», R 2 , R 3 und R 4 bevorzugt, besonders 
bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im 
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Zusammenhang mit der Beschreibung der erfrndungsgemafien Verbindungen der 
Formel (T) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt ftir 
diese Reste angegeben wurden. X 2 steht fiir Brom oder Iod. 

Die Halogenoxatbiincarboxanilide der Formel (TV) sind noch nicht bekannt. Sie sind 
als neue chemische Verbindungen ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmel- 
dung. Sie werden erhalten, indem man 

i) Oxathiincarbonsaure-Derivate der Formel (II) 

O 




G VV^ 



(n) 



in welcher 

l 1 n 2 -.-.-^a n?> 



G , G und G. die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 1 fur Halogen oder Hydroxy steht, 

mit Halogenanilinen der Formel (XIII), 



POE) 




in welcher 

> 1 x> 2 r>3 t-,4 



R , R , R , R und X 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfaUs in Gegenwart 
eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebinde- 
mittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels, umsetzt. 
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Verfahren (i) 



Verwendet man MMftaonn^ ^ 
2-Bromanilin als Ausgangsstoffe, so kann der Verlauf des erfindungsgemaBen Ver- 
fahrens (i) dutch das folgende Formelschema veranschaulicht werden. 

Br 3 
Die zur DurchfUhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (i) als Ausgangsstoffe be- 
notigten Oxathiincarbonsaure-Halogide der Formel (H) sind bereits weiter oben im 
Zusammenhang mit dem erfindungsgemaBen Verfahren (a) beschrieben worded 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (i) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Halogenamline sind durch die Formel (XUJ) allgemein defi- 
niert. In dieser Formel (XHQ haben R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X 2 bevorzugt, besonders be- 
vorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im Zu- 
sammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der 
Formel (I), bzw. die Vorprodukte der Formel (HI) als bevorzugt, besonders bevorzugt 
bzw. ganz besonders bevorzugt fur diese Reste angegeben wurden. 

Die Halogenaniline der Formel (XfiD sind handelsilbUche Synthesechemikalien. 

Die zur Durclmlhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Boronsaure-Derivate sind durch die Formel (V) allgemein 
definiert. In dieser Formel (V) hat Z 1 bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz 
besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im Zusammenhang mit der 
Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt, 
be.sonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur Z 1 angegeben wurden. A 1 ' 
und A 2 stehen jeweils fur Wasserstoff oder zusammen fur Tetramethylethylen. 

Die Boronsaure-Derivate der Formel (V) sind bekannt und/oder lassen sich nach 
bekannten Verfahren herstellen (vgl. z.B. WO 01/90084 und US 5,633,218). ' 
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Verfahren c) _ 

Verwendet man 2-{[6-(Trifluormethy^ 

arnmo}phenylboronsaure und l-Brom-4-chlor-2-fluorben2ol als Ausgangsstoffe 
sowie einen Katalysator, so kann der Verlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (c) 
durch das folgende Formelschema veranschaulicht warden. 



Katalysator 





Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (c) als Ausgangsstoffe be- 
nQtigten Oxathiincarboxamid-Boronsaure-Derivate sind durch die Formel (VI) all- 
gemein definiert. In dieser Formel (VI) haben G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 bevor- 
zugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, 
die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbin- 
dungen der Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders be- 
vorzugt fur diese Reste angegeben wurden. A 3 und A 4 stehen jeweils for Wasserstoff 
Oder zusammen fur Tetramethylethylen. 

Die Oxathiincarboxamid-Boronsaure-Derivate der Formel (VI) sind noch nicht 
bekannt. Sie sind neue chemische Verbindungen und ebenfalls Gegenstand der 
vorliegenden Anmeldung. Sie werden erhalten, indem man 



j) ein Oxathiincarbonsaurederivat der Formel (H) 

P 



i ii 



(n) 



in welcher 



G , G und G die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 1 fur Halogen oder Hydroxy steht, 
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mit einem Anilinboronsaurederivat der Formel (XIV) 



(XIV) 




in welcher 

,3 



A und A 4 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Kondensationsrnittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebinde- 
mittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, umsetzt. 



Verfahren (j) 



Verwendet man 6-Trifluormemyl-2 s 3-dmydro-l,4-oxathun-5^ ^ 
2-Aminophenylboronsaure als Ausgangsstoffe, so kann der Verlauf des erfindungs^ 
gemaBen Verfahrens 0) durch das folgende Formelschema veranschaulicht werden. 




- 00! 



O CF, HO 




Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (j) als Ausgangsstoffe be- 
nfitigten Oxathiincarbonsaurederivate der Formel (H) sind bereits weiter oben im Zu- 
sammenhang mit dem erfindungsgemaBen Verfahren (a) beschrieben worden. 

Die weiterhin zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens © als Aus- 
gangsstoffe benotigten Anilinboronsaurederivate der Formel (XIV) sind bekannte 
Synthesechemikahen. 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (c) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Phenyl-Derivate sind durch die Formel (VH) allgemein defi- 
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niert. In dieser Formel (VH) hat Z 1 bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz 
besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im Zusammenhang mit der 
Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt, 
besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur Z l angegeben wurden. X 3 
steht fur Chlor, Brom, Iod oder Trifluonnethylsulfonat. 

Die Pbenyl-Derivate der Formel (VH) sind bekannte Synmesechemikalien. 
Verfahren d) 



Verwendet man ^K2-Bromphenyl)-6-trifluormemyl-2 > 3-dihydro-l,4-oxathiin-5-carb- 
oxamid und l-Br0m-4-chlor-2-fluorbenzol als Ausgangsstoffe sowie einen Katalysa- 
tor und 4,4 ) 4',4',5,5 > 5',5 1 -Octamethyl-2 ) 2'-bis-l,3,2-dioxaborolan J so kann der Verlauf 
des erfindungsgemaBen Verfahrens (d) durch das folgende Formelschema veran- 
schaulicht werden. 





Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (d)' als Ausgangsstoffe be- 
notigten Halogenoxathiincarboxanihde der Formel (TVX sowie die Phenyl-Derivate 
der Formel (VH) sind bereits weiter oben im Zusammenhang mit den erfindungsge- 
maBen Verfahren (b) und (c) beschrieben worden. 



Das weiterhin zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (d) benStigte 

4 J 4,4',4 , s 5,5 > 5',5 , -Octamethyl-2 J 2'-bis-l,3,2-dioxaborolan ist eine handelsiibhche Syn- 
thesechemikalie. 



Le A 36 354 



-23- 



Verfahren e) 

Hydriert man beispielsweise ^-^-(l^-Dimethylbut-l-enyOphenyyte-Ctrifluoniie- 
thyl)(23-dmydro-l ) 4-oxathiiii-5-yl)]carboxamid 5 so kann der Verlauf des erfindungs- 
gemafien Verfahrens (e) durch das folgende Formelschema veranschauhcht werden. 



+ H, 





Die zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (e) als Ausgangsstoffe be- 
notigten OxathiincarboxaniUde sind durch die Formel (la) allgemein definiert. In die- 
ser Formel (la) haben G 1 , G 2 , G 3 , R\ R 2 , und R 4 bevorzugt, besonders bevorzugt 
bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im Zusammen- 
hang mit der Beschreibung der erfmdungsgemaBen Verbindungen der Formel (J) als 
bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur diese Reste ange- 
geben wurden. 

Die Verbindungen der Formel (la) sind erfmdungsgemafle Verbindungen und konnen 
nach den Verfahren (a), (f), (g) oder (h) hergestellt werden. 



Verfahren (f) 



Dehydratisiert man beispielsweise N : [2-(l -Hydroxy! 1,3 -dimethylbutyl)phenyl] [6- 
(trifiuormemyl)(2,3-dmydro-l,4-oxatbim-5-yl)]carboxanri so kann der Verlauf des 
erfindungsgemafien Verfahrens (f) durch das folgende Formelschema veranschaulicht 
werden. 
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Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (f) als Ausgangsstoffe be- 
notigten HydxoxyalkyloxatMmcarboxanilide sind durch die Formel (Vm) allgemein 
defmiert. In dieser Fonnel (VIH) haben G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 bevorzugt, 
besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die 
bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemafien Verbindun- 
gen der Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders 
bevorzugt fur diese Reste angegeben wurden. 



X 5 



X 5 



steht bevorzugt fur gegebenenfalls zusatzlich einfach bis vierfach, gleich oder 
verschieden durch Chlor, Fluor, Brom und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituier- 
tes C 2 -C 12 - Hydroxyalkyl, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls 
durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann. 
steht besonders heyorznot fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder 
verschieden durch Fluor, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl und/oder Cyclohexyl substituiertes, jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes, jeweils an beliebiger SteUe verknupftes Hydroxyethyl, Hydroxy- 
Propyl, Hydroxybutyl, Hydroxypentyl, Hydroxyhexyl, Hydroxyheptyl, Hydro- 
xyoctyl, Hydroxynonyl oder Hydroxydecyl. 



Die Verbindungen der Formel (VIH) sind noch nicht bekannt und als neue Verbin- 
dungen ebenfaUs Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 

Es wurde auch gefunden, dass die Hydroxyalkylpyrazolylcarboxanihde der Formel 
(VHD sehr gute mikrobizide Eigenschaften besitzen und zur Bekampfung uner- 
wiinschter Mikroorganismen sowohl im Pflanzenschutz als auch im Materialschutz 
eingesetzt werden konnen. 
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Die HydroxyalkylpyrazolylcarboxaniHde der Fonnel (IV) werden erhalten, indem 



man 



k) Oxathiincarbonsaurederivate der Fonnel (It) 



(H) 



G 2 - ^CT "G 1 



in welcher 

G 1 , G 2 und G 3 die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 1 fur Halogen oder Hydroxy steht, 

mix einem Hydroxyalkylanilinderivat der Fonnel (XV) 
R 2 

r S^W r3 

H 2 N^f^R 4 CSV) 

X 5 * 

in welcher 

R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X 5 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebinde- 
mittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels, umsetzt. 

Verfahren (k) 

Verwendet man beispielsweise 6-Trifluormemyl-2,3-dmydro-l,4-oxathiin-5-carbon- 
saurechlorid und 2-(2-Aminophenyl)-2-heptanol als Ausgangsstbffe, so kann der 
Verlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens k) durch das folgende Formelschema 
verahschaulicht werden: 
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OH ^"3 w wr3M 3C \,h CH - 



'3 



Die zur Durchfiihrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (k) als Ausgangsstoffe be. 
notigten Oxathiincarbonsaurederivate der Foimel (H) sind bereits weiter oben 
Zusammenhang mit dem erfindungsgemaBen Verfahren (a) beschrieben worden. 



lm 



Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (k) als Ausgangsstoffe 
weiterhin benotigten Hydroxyalkylanilinderivate sind durch die Formel (XV) allge- 
mein definiert. In dieser Formel (XV) haben R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X 5 bevorzugt, 
besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die be- 
reits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen 
der Formeln (I) bzw. (VIH) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders 
bevorzugt fur diese Reste angegeben wurden. 

Die Hydroxyalkylanilinderivate der Formel (XV) sind bekannt und/oder kcfcinen nach 
bekannten Methoden erhalten werden (vgl. z.B. US 3,917,592 oder EP-A 0 824 099). 

Verfahren (g) 

Verwendet man beispielsweise iV-(2-Bromphenyl)-6-trifluormethyl-2,3-dihydro-l,4- 
oxathiin-5-carboxamid und 1-Hexin als Ausgangsstoffe 'sowie einen Katalysator, so 
kann der Verlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (g) durch das folgende Formel- 
schema veranschauhcht werden. 




CH 

Katalysator 



-HBr ^ 

^■CH 3 [ 



Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (g) als Ausgangsstoffe be- 
nStigten Halogenoxatbiincarboxanilide der Formel (TV) sind bereits weiter oben im 
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Zusammenhang mit dem erfindungsgemaBen Verfahrens (c) beschrieben worden. 

Die zur Dmchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (g) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Alkine sind durch die Formel (IX) allgemein definiert. 

A 5 steht bevorzugt fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschie- 
den durch Fluor, Chlor, Brom und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C 2 - 
C 10 -Alkyl, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen 
und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann. 

A ' Steht ^esondersbeyor^ifff fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder 
verschieden durch Fluor, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl und/oder Cyclohexyl substituiertes, jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes, jeweils an beliebiger Stelle verknupftes Ethyl, Propyl, Butyl, 
Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl. 

Die Alkine der Formel (VI) sind bekannte SynthesechemikaUen. 

# 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (g) weiterhin alternativ als 
Ausgangsstoffe benotigten Alkene sind durch die Formel (X) allgemein definiert. 



A , A und A 8 stehen unabhangig voneinander bevorzugt jeweils fur Wasserstoff 
Oder gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor, 
Chlor, Brom und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes Alkyl, wobei der 
Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder Q-C 4 - 
Alkyl substituiert sein kann und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome des 
offenkettigenMolekulteils die Zahl 12 nicht tibersteigt. 

A 6 , A 7 und A 8 stehen unabhangig voneinander besonders heynmiat jeweils fur Was- 
serstoff oder gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden 

# 

durch Fluor, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl und/ 
oder Cyclohexyl substituiertes, jeweils geradkettiges oder verzweigtes, 
jeweils an beliebiger Stelle verknupftes Ethyl, Propyl, Butyl, Pentyl, Hexyl, 
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Heptyl oder Octyl, wobei die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome des offen- 
kettigen Molekiilteils die Zahl 12 nicht ubersteigt. 

Die Alkene der Formel (VK) sind bekannte Synthesechemikalien. 
Verfahren (h) 

Verwendet man ^-(2-Acetylphenyl)[6-(trifluor me thyl)(2,3-dmydro-l ) 4-oxatiii m -5 
yl)]carboxamid und Butyl(triphenyl)-phosphonium-iodid als Ausgangsstoffe, so kann 
der Verlauf des erfindungsgemaBen Verfahrens (h) durch das folgende Formel- 
schema veranschaulicht werden: 




' / C e H 5 Base 




- P(=0)(C 6 H S ) 3 { 

- HI _ 
O ^CF 3 H,C 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (h) als Ausgangsstoffe be- 
notigten Ketone sind durch die Formel (XI) allgemein definiert. In dieser Formel ha- 
ben G , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz beson- 
ders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits im Zusammenhang mit der Be- 
schreibung der erfindimgsgemaBen Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt, be- 
sonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur diese Reste angegeben wurden. 

A 9 * 

A steht bevorzugt fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder ver- 
schieden durch Fluor, Chlor, Brom und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes 
C 2 -Cio-Alkyl, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halo- 
gen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann. 

A9 steht besonders bevorziiPt fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder 
verschieden durch Fluor, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, Cy- 
clopentyl und/oder Cyclohexyl substituiertes, jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes, jeweils .an behebiger Stelle verkniipftes Ethyl, Propyl, Butyl, 
Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl. 
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Die Ketone der Formel fegfifr sind noch nicht bekaruit. Sie sind als neue chemische 
Verbindungen ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. Sie werden 
erhalten, indem man 

1) Oxathiincarbonsaurederivate der Formel (II) 




in welcher 

G 1 , G 2 und G 3 die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
X 1 fiir Halogen oder Hydroxy steht, 

mit Ketoanilinen der Formel (XVI) 




(XVI), 



in welcher 

R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und A 9 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysatoirs, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebinde- 
mittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnvingsmittels, umsetzt. 

Verfahren (1) 

Verwendet man 6-Trifluormethyl-2,3-dihydro-l,4-oxathiin-5^ und 
l-(2-Aminophenyl)ethanon als Ausgangsstoffe, so kami der Verlauf des erfindungs- 
gemSfien Verfahrens (1) durch das folgende Foimelschema veranschaulicht werden: 
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O 

X ff ^ ft 

CI + || | Base o {I 



oc 




CF 3 O^^CH 



'3 



Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (1) als Ausgangsstoffe be- 
notigten Oxathiincarbonsaurederivate der Fonnel (D) sind bereits weiter oben im 
Zusarnrnenhang mat dem erfindungsgemaBen Verfahrens a) beschrieben worden. 

Die zur Durchfuhrung. des erfindungsgemaBen Verfahrens (1) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Ketoaniline sind durch die Fonnel (XVI) allgemein defmiert. 
In dieser Fonnel (XVI) haben R 1 , R 2 3 R 3 , R 4 und A 9 bevorzugt, besonders bevorzugt 
bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits hn Zusammen- 
hang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der Formeln (I) 
bzw. (XT) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur 
diese Reste angegeben wurden. 

Die Ketoaniline der Fonnel (XH) sind allgemein ubliche Synmesechemikalien (vgl. 
z.B. J. Am. Chem. Soc. 1978. 100. 4842-4857 oder US 4,032,573). 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (h) weiterhin als Aus- 
gangsstoffe benotigten Phosphorverbindungen sind durch die Fonnel (XEQ allgemein 
definiert. 

A 10 steht bevorzugt fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschie- 
den durch Chlor, Fluor, Brom und/oder C 3 -C 6 -Cycloallcyl substituiertes C 2 - 
Cio-Alkyl, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen 
und/oder Ci-Q-Alkyl substituiert sein kann. 

A ' 0 steht besonders bevorziiPf fur gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder 
verschieden durch Fluor, Cyclopropyl, Difluorcyclopropyl, Cyclobutyl, 
Cyclopentyl und/oder Cyclohexyl substituiertes, jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes, jeweils an beliebiger Stelle verkniipftes Ethyl, Propyl, Butyl, 
Pentyl, Hexyl, Heptyl oder Octyl. 



Le A 36 354 



-31 



Px steht bevonugt fur eine Gruppienmg -P + (CeH 5 ) 3 CT. -P+CQH^ Br~, 
-P + (C6H 5 ) 3 T, -P(=0)(OCH 3 ) 3 Oder -P(=0)(OC 2 H 5 ) 3 . 

Die Phosphorverbindungen der Formel (Ml) sind bekaimt und/oder korrnen nach 
bekannten Verfahren hergestellt werden (vgl. z.B. Justus Liebigs Ann. Chem. ^ 
580, 44-57 oder Pure Appl. Chem. 1964. 9, 3 07-335). 

Reaktionsbedingungen 

Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a), (i), 
0), 00 und (1) kommen alle inerten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu 
gehSren vorzugsweise aliphatische, ahcyclische oder aromatische Kohlenwasser- 
stoffe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Methylcyclo- 
hexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie 
beispielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlor- 
methan, Dichlorethan oder Trichlorethan; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, 
Methyl-t-butylether, Methyl-t-Amylelher, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxy- 
ethan, 1,2-Diethoxyethan oder Anisol; Ketone, wie Aceton, Butanon, Methyl-iso- 
butylketon oder Cyclohexanon; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i- 
Butyronitril oder Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylfonnamid, N,N-Dimethyl- 
acetamid, N-Methylformanihd, N-Methylpyrrohdon oder Hexamethylphosphorsaure- 
triamid; deren Gemische mit Wasser oder reines Wasser. 

Die erfindungsgemaBen Verfahren (a), (i), (j), (k) und.(l) werden gegebenenfalls in 
Gegenwart eines geeigneten Saureakzeptors durchgefuhrt. Als solche kommen alle 
iiblichen anorganischen oder organischen Basen infrage. Hierzu geh6ren vorzugs- 
weise Erdalkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, 
-acetate, -carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, 
Natriumamid, Lithiumdiisopropylamid, Natrium-methylat, Natrium-ethylat, KaUum- 
tert.-butylat, Natriumhydroxid, Kahumhydroxid, Natriumacetat, Natriumcarbonat, 
Kaliumcarbonat, KaUumhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Ammoni- 
umcarbonat, sowie tertiare Amine, wie Trimethylamin, Triethylamin, Tributylamin, 
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N,N-Dimemylanilin, N,N-Dimemyl-benzylamin, Pyridin, N-Memylpiperidin, N- 
Methylmorpholin, N,N-Dimethylaminopyridin, Diazabicyclooctan (DAB CO), Diaza- 
bicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 

Die erfindungsgemaBen Verfahren (a), (i), (j), (k) und (1) werden gegebenenfalls in 
Gegenwart eines geeigneten Kondensationsmittels durchgefuhrt. Als solche kommen 
alle ublicherweise fur derartige Amidiemngsreaktionen verwendbaren Kondensa- 
tionsmittel infrage. Beispielhaft genannt seien Saurehalogenidbildner wie Phosgen, 
Phosphortribromid, Phosphortrichlorid, Phosphorpentachlorid, Phosphoroxychlorid 
Oder Thionylchlorid; Anhydridbildner wie CMorameisensaureethylester, Chloramei- 
sens&uremethylester, Chlorameisensaureisopropylester, Cmorameisensaureisobutyl- 
ester oder Methaiisulfonylchlorid; Carbodiimide, wie HN'-Dicyclohexylcarbodiimid 
(DCC) oder andere iibliche Kondensationsmittel, wie Phosphorpentoxid, Polyphos- 
phorsaure, N,N'-Carbonyl<fcimidazol, 2-Ethoxy-N-ethoxycarbonyl-l,2-dibydrochino- 
lin (EEDQ), TriphenylphospbinA'etrachlorkohlenstoff oder Brom-tripvrrohdino- 
phosphoniiom-hexafluorophosphat. 

* 

Die erfindungsgemaBen Verfahren (a), (i), (j), (k) und (1) werden gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Katalysators durchgefuhrt. Beispielsweise genannt seien 4-Dime- 
thylaminopyridin, 1-Hydroxy-benzotriazol oder Dimethylformamid. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durcbfuhrung der erfindungsgemaBen 
Verfahren (a), (i), (j), (k) und (1) in einem grSBeren Bereich variiert werden. Im 
allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen von 0°C bis 150°C, vorzugsweise bei 
Temperaturen von 0°C bis 80°C. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (I) setzt man pro Mol des Oxathiincarbonsaurederivates der 
Formel (II) im allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an Anilin- 
Derivat der Formel (10) ein. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (i) zur Herstellung der Verbin- 
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dungen der Fennel (IV) setzt man pro Mol des Oxathiincarbonsaurederivates der 
Formel (H) im aUgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0 ,8 bis 8 Mol an Halo- 
genaniline der Formel (XEI) ein. 

Zur Durchfubrung des erfindungsgemafien Verfabrens (j) zur HersteUung der Verbin- 
dungen der Formel (VI) setzt man pro Mol des Oxathiincarbonsaurederivates der 
Formel (U) im allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an Anilin- 
boronsaurederivat der Formel (XIV) ein. 

Zur Durchfubrung des erfmdungsgemafien Verfabrens (k) zur HersteUung der Ver- 
bindungen der Formel (Vm) setzt man pro Mol des Oxathiincarbonsaurederivates der 
Formel (H) im aUgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an 
Hydroxyalkylanilinderivat der Formel (XV) ein. 

Zur Durclofuhrung des erfindungsgemafien Verfahrens (1) zur HersteUung der Verbin- 
dungen der Formel (DQ setzt man pro Mol des Oxathiincarbonsaurederivates der 
Formel (II) im allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an KetoaniUn 
der Formel (XVI) ein. 

Als Verdtonungsmittel zur DurchfUhrung der erfindungsgemafien Verfahren (b), (c) 
und (d) kommen alle inerten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu gehSren 
vorzugsweise aliphatische, ahcycUsche oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie 
z.B. Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, 
Xylol oder Decalin; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Methyl-t-butylether,' 
Methyl-t-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2-Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxy- 
ethan oder Anisol; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i-Butyronitril oder 
Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Me- 
thylformanilid, N-Methylpyrrohdon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester 
wie Essigsauremethylester oder Essigsaureethylester; Sulfoxide, wie Dimethylsulf- 
oxid; Sulfone, wie Sulfolan; Alkohole, wie Methanol, Ethanol, n- oder i-Propanol, * 
n-, i-, sek- oder tert-Butanol, Ethandiol, Propanediol, Ethoxyethanol, Methoxy- 
ethanol, Diethylenglykolmonomethylether, Diethylenglykolmonoethylether, deren 
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Gemische mit Wasser.oder reines Wasser. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfuhrung der erfmdungsgemaBen 
Verfahren (b), (c) mid (d) in einem grofieren Bereich variiert werden. Im allgemeinen 
arbeitet man bei Temperaturen von 0°C bis 180°C, vorzugsweise bei Temperaturen 
v.on20°Cbis 150°C. 

Die der erfindungsgemafien Verfahren (b), (c) und (d) werden gegebenenfalls in Ge- 
genwart eines geeigneten Saureakzeptors durchgemhrt. Als solche kommen alle iibli- 
chen anorganischen oder organischen Basen infrage. Hierzu gehoren vorzugsweise 
Erdalkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, -acetate, 
fluoride, phosphate, -carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natri- 
umhydrid, Natriumamid, Lithiumdiisopropylamid, Natrium-methylat, Natrium- 
ethylat, Kahum-tert.-butylat, Natriumhydroxid, KaHumhydroxid, Natriumacetat, 
Natriumphosphat, KaHumphosphat, Kaliumfluorid, Casiumfluorid, Natriumcarbonat, 
Kahumcarbonat, Kahumhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Casium- 
carbonat, sowie tertiare Amine, wie Trimemylamin, Triemylamin, Tributylamin, 
N,N-Dimethylanilin, N,N-Dimemyl-ber^ylamin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N- 
Methylmorpholin, N,N-Dimemylaminopyridin, Diazabicyclooctan (DABCO), Diaza- 
bicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 

Die der erfindungsgemaBen Verfahren (b), (c) und (d) werden in Gegenwart eines 
Katalysators, wie beispielsweise eines Palladiumsalzes oder -komplexes, durch- 
geftihrt. Hierzu kommen vorzugsweise PaUadiumchlorid, Palladiumacetat, Tetrakis- 
(triphenylphosphin)-Palladium, Bis-(triphenylphosphin)-Palladiumdichlorid oder 
(1,1 , -Bis(diphenylphosphino)ferrocenpaUadium(n)chlorid) infrage. 

Es kann auch ein Palladiumkomplex in der Reaktionsmischung erzeugt werden, 
wenn man ein PaUadiumsalz und ein Komplexligand, wie z.B. Triethylphosphan, 
Tri-tert-butylphosphan,Tricyclohexylphosphan,2-(Dicyclohexylphosphan)-biphenyl, 
2-(di-tert-butylphosphan)-biphenyl, 2-(Dicyclohexylphosphan)-2 , -(N,N-dimethylami- 
no)-biphenyl, Triphenylphosphan, Tris-(o-Tolyl)-phosphan, Natrium 3-(Diphenyl- 



Le A 36 354 



-35- 



phosplnno)benzolsulfonat, Tris^-CMethoxyphenyD-phosphan, 2 5 2'-Bis-(diphenyl- 
phosphanM.r-binaphtiiyl, l,4-Bis-(diphenylphosphan)-butan, l,2-Bis-(diphenyl- 
phosphan)-ethan, l,4-Bis-(dicyclohexylphosphan)-butan, l,2-Bis-(dicyclohexylphos- 
phan)-ethan, 2-(Dicyclohexylpho S phan)-2 I -(N,N-di me thylamino)-biphenyl 3 Bis(di- 
phenylphosphino)ferrocen oder Tris-(2 > 4-tert-butylphenyl)-pl 1 o Sp bit getrennt zur 
Reaktion zugibt. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (I) setzt man pro Mol des Halogenoxathiincarboxanilids der 
Fonnel (IV) im allgemeinen 1 bis 15 Mol, vorzugsweise 2 bis 8 Mol an Boron- 
saurederivat der Fonnel (V) ein. 

Zur Durchfuhrung des erfinduugsgemaBen Verfahrens (c) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (I) setzt man pro Mol des Oxatmincarboxamid-Boronsaure- 
Derivate der Fonnel (VI) im allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol 
an Phenyl-Derivat der Formel (VH) ein. 

4 

Zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (d) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (I) setzt man pro Mol des Halogenoxathiincarboxanihdes der 
Formel (TV) im allgemeinen 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an Phenyl- 
Derivat der Formel (VH) und 0,8 bis 15 Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an 
4,4,4^4^5,5,5^5'-Octamethyl-2,2•-bis-l,3,2-dioxaborolan.ein. 

Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung des erfmdungsgemaBen Verfahrens (e) 
kommen alle inerten organischen Ldsungsmittel in Betracht. Hierzu gehdren 
vorzugsweise aliphatische oder alicychsche Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise 
Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Methylcyclohexan oder Decalin; Ether, wie 
Diethylether, Diisopropylether, Methyl-t-butylether, Methyl-t-Amylether, Dioxan, 
Tetrahydrofuran, 1^- Dimethoxyethan oder 1,2-Diethoxyethan; Alkohole, wie Me- 
thanol, Ethanol, n- oder i-Propanol, n-, i-, sek- oder tert-Butanol, Ethandiol, Propan- 
1,2-diol, Ethoxyethanol, Methoxyethanol, Diethylenglykolmonomethylether, Diethy- 
lenglykolmonoethylether, deren Gemische mit Wasser oder reines Wasser. 
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Das erfindungsgemaSe (e) Verfahren wird in Gegenwart eines Katalysators durchge- 
ftihrt. Als solche kommen alle Katalysatoren infrage, die fur Hydrierungen iiblicher- 
weise verwendet werden. Beispielhaft seien genannt: Raney-Nickel, Palladium oder 
Platin, gegebenenfalls auf einem Tragermaterial, wie beispielsweise Aktivkohle. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchftthrung des erfindurigsgemafien 
Verfahrens (e) in einem grSBeren Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet 
man bei Temperaturen von 0°C bis 150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 20°C 
bis 100°C. 

Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (f) 
kommen alle inerten organischen L6sungsmittel in Betracht. Hierzu gehoren vor- 
zugsweise aliphatische, alicyclische oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie bei- 
spielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Methylcyclohexan, Benzol, 
Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise 
Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlormethan, Di- 
chlorethan oder Trichlorethan; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether,' Methyl-t- 
butylether, Methyl-t-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxyethan, 1,2- 
Diethoxyethan oder Anisol; Ketone, wie Aceton, Butanon, Methyl-isobutylketon 
oder Cyclohexanon; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i-Butyronitril oder 
Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Me- 
thylformanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester 
wie Essigsauremethylester oder Essigsaureethylester; Sulfoxide, wie Dimethylsulf- 
oxid; Sulfone, wie Sulfolan; Alkohoie, wie Methanol, Ethanol, n- oder i-Propanol, 
n-, i-, sek- oder tert-Butanol, Ethandiol, Propan-l,2-diol, Ethoxyethanol, Methoxy- 
ethanol, Diethylenglykolmonomethylether, Diethylenglykolmonoethylether, deren 
Gemische mit Wasser oder reines Wasser. 



Das erfindungsgemafie Verfahren (f) wird gegebenenfalls in Gegenwart einer Saure 
durchgefuhrt. Als solche kommen alle anorganischen und organischen Protonen- wie 
auch Lewissauren, sowie auch alle polymeren Sauren infrage. Hierzu .gehoren bei- 
spielsweise Chlorwasserstoff Schwefelsaure, Phosphorsaure, Ameisensaure, Essig- 
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saure, Trifluoressigsaure, Methansulfonsaure, Trifluormemansulfonsaure, Toluolsul- 
fonsaure, Bortrifluorid (auch als Etherat), Bortribromid, Alumimumtrichlorid 
Titantetrachlorid, Tetrabutylorthotitanat, Zinkchlorid, Eisen-IH-chlorid, Antimonpen- 
tachlorid, saure Ionenaustauscher, saure Tonerden und saures Kieselgel. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der DurchfUhrung des erfindungsgemaBen 
Verfahrens (f) in einem groBeren Bereich variiert werden. lm allgemeinen arbeitet 
man bei Temperaturen von 0°C bis 150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 0°C 
bis 100°C. 

Als Verdtinnungsmirtel zur DurchfUhrung des erfindung S gemai3en Verfahrens (g) 
kommen alle inerten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu gehoren 
vorzugsweise tfitrile, wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i-Butyronitril oder Benzo- 
Bitril oder Amide, wie HN-Dimethylformamid, HN-Dimethylacetamid, N-Methyl- 
formaniUd, N-Methylpyrrohdon oder Hexamethylphosphorsauretriamid. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (g) wird gegebenenfalls in Gegenwart eihes geeig- 
neten SSureakzeptors durchgefuhrt. Als solche kommen alle iiblichen anorganischen 
oder organischen Basen infrage. Hierzu gehSren vorzugsweise Erdalkalimetall- oder 
Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, -acetate, -carbonate oder -hyd- 
rogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, Natriumamid, Natrium-methylat, 
• Natrium-ethylat, Kahum-tert.-butylat, Natriumhydroxid, Kaliumhydroxid, Ammoni- 
umhydroxid, Natriumacetat, KaHumacetat, Calciumacetat, Ammoniumacetat, Natri- 
umcarbonat, Kaliumcarbonat, Kaliumhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat 
oder Ammoniumcarbonat, sowie tertiare Amine, wie Trimethylamin, Triethylamin, 
Tributylamin, N,N-Dimethylanilin, N,N-Dimemyl-benzylamin, Pyridin, N-Methylpi- 
peridin, N-Methylmorpholin, N,N-Dimemylammopyridin, Diazabicyclooctan 
(DAB CO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBU). 
Das erfindungsgemaBe Verfahren (g) wird in Gegenwart eines oder mehrerer Kata- 
lysatoren durchgefuhrt. 

Dazu eignen sich besonders Palladiumsalze oder -komplexe. Hierzu kommen vor- 
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zugsweise Palladiumchlorid, Palladiumacetat, Tetrakis-(triphenylphosphm)-Palla- 
dium oder Bis-(triphenylphosphiii)-Palladixmidichlorid infrage. Es kann auch ein 
PaUadiumkomplex in der Reaktionsmischung erzeugt werden, wenn man ein Palla- 
diumsalz und ein Komplexligand getrennt zur Reaktion zugibt. " 

Als Liganden kommen vorzugsweise Organophosphorverbindungen infrage. Bei- 
spielhaft seien genannt: Triphenylphosphin, tri-o-Tolylphosphin, 2,2'-Bis(diphenyl- 
phospbino)-l,l , -binaphthyl, Dicyclohexylphosplunebiphenyl, l,4-Bis(diphenylphos- 
phino)butan, Bisdiphenylphosphinoferrocen, Di(tert.-butylphosphino)biphenyl, Di- 
(cyclohexylphosphino)biphenyl, 2-Dicyclohexylphosphmo-2'-N J N-dimemylainino- 
biphenyl, tricyclohexylphospbine, tri-tert.-butylphosphine. Es kann aber auch auf Li- 
ganden verzichtet'werden. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (g) wird ferner gegebenenfalls in Gegenwart eines 
weiteren Metallsalzes, wie Kupfersalzen, beispielsweise Kupfer-(T)-iodid durch- 
gefuhrt. 

4 

Die Reaktionstemperaturen kQnnen bei der Durchfuhrung des erfindungsgemaBen 
Verfabxens (g) in einem groBeren Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet 
man bei Temperaturen von 20°C bis 180°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 
50°C bis 150°C. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (g) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (T) setzt man pro mol des Halogenoxathiincarboxanilides der 
Formel (IV) im allgemeinen 1 bis 5 mol, vorzugsweise 1 bis 2 mol an Alkin der 
Formel (DC) oder Aiken der Formel (X) ein. 

Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (h) 
kommen alle inerten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu gehoren vor- 
zugsweise aliphatische, alicycHsche oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie bei- 
spielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Methylcyclohexan, Benzol, 
Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie z.B. Chlorbenzol, 
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Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlonnethan, Dichlorethan oder 
Trichlorethari; Ether, wie Diethylether, Diisopropylether, Methyl-t-butylether, Me- 
thyl-t-Amylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, 1,2- Dimethoxyethan, 1,2-Diethoxyethan 
Oder Anisol; Nitrile, wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i-Butyronitril oder Benzo- 
nitril; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Methyl- 
formanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphorsauretriamid; Ester wie 
Essigsauremethylester oder Essigsaureethylester; Sulfoxide, wie Dimethylsulfoxid; 
Sulfone, wie Sulfolan; Alkohole, wie Methanol, Ethanol, n- oder i-Propanol, n-, i-, 
sek- oder tert-Butanol, Ethandiol, Propan-l,2-diol, Ethoxyethanol, Methoxyethanol,' 
Diethylenglykolmonomethylemer,Diemylenglykomionoethylether. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren (h) wird gegebenenfalls.in Gegenwart eines geeig- 
neten Saureakzeptors durchgefuhrt. Als solche kommen alle iiblichen starken Basen 
infrage. Hierzu gehdren vorzugsweise Erdalkalimetall- . oder Alkalimetallhydride, " 
-hydroxide, -amide, -alkoholate oder Alkalimetall-KoWenwasserstofrVerbindungen, 
wie beispielsweise Natriumhydrid, Natriumhydroxid, KaUumhydroxid, Natriumamid, 
Litiumdiisopropylamid, Natrium-methylat, Natrium-ethylat, Kahum-tert.-butylat, 
Methylitium,.PhenyUitium oder Butyllitium. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchruhrung des erfindungsgemaBen 
Verfahrens (h) in einem grdBeren Bereich variiert werden. hn aUgemeinen arbeitet 
man bei Temperaturen von -80°C bis 150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 
-30°C bis 80°C. 



Zur Durchftthrung des erfindungsgemafien Verfahrens (h) zur Herstellung der Ver- 
bindungen der Formel (I) setzt man pro mol des Ketons der Formel (XT) im aUgemei- 
nen 1 bis 5 mol, vorzugsweise 1 bis 2 mol an Phosphorverbindung der Formel (XII) 
ein. 

Alle erfindungsgemaBen Verfahren werden im allgemeinen unter Nonnaldruck 
durchgefuhrt. Es ist jedoch auch moglich, unter erhShtem oder vermindertem Druck 
- im allgemeinen zwischen 0,1 barund 10 bar- zu arbeiten. 
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Die erfindungsgemafien Stoffe weisen eine starke mikrobizide Wirkung auf und 
konnen zur Bekampfung von unerwiinschten Mikroorganismen, wie Fungi und 
Bakterien, im Pflanzenschutz und im Materialschutz eingesetzt wefden. 

Fungizide lassen sich Pflanzenschutz zur Bekampfung von Plasmodiophoromycetes, 
Oomycetes, Chytridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidiomycetes und 
Deuteromycetes einsetzen. 

Bakterizide lassen sich im Pflanzenschutz zur Bekampfung von Pseudomonadaceae, 
Rhizobiaceae, Enterobacteriaceae, Corynebacteriaceae und Streptomycetaceae ein- 
setzen. 

Beispielhaft ab'er nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzhchen und bak- 
teriellen Erkrankungen, die unter die oben aufgezahlten Oberbegriffe fallen, genannt: 
Xanthomonas-Arten, wie beispielsweise Xanthomonas campestris pv. oryzae; 
Pseudomonas-Arten, wie beispielsweise Pseudomonas syringae pv. lachrymans; 
Erwinia-Arten, wie beispielsweise Erwinia amylovora; 
Pythium-Arten, wie beispielsweise Pythium ultimum; 
Phytophthora-Arten, wie beispielsweise Phytophthora infestans; 
Pseudoperonospora-Arten, wie beispielsweise Pseudoperonospora humuU oder 
Pseudoperonospora cubensis; 

Plasmopara-Arten, wie beispielsweise Plasmopara viticola; 
Bremia-Arten, wie beispielsweise Bremia lactucae; 
Peronospora-Arten, wie beispielsweise Peronospora pisi oder P. brassicae; 
Erysiphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 
Sphaerotheca-Arten, wie beispielsweise Sphaerotheca fuliginea; 
Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera leucotricha; 
Venturia-Arten, wie beispielsweise Venturia inaequahs; 
Pyrenophora-Arten, wie beispielsweise Pyrenophora teres oder P. graminea 
(Konidienform: Drechslera, Syn: Helminthosporium); 
CochUobolus-Arten, wie beispielsweise Cochliobolus sativus 
(Konidienform: Drechslera, Syn: Helminthosporium); 
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Uromyces-Arten, wie beispielsweise Uromyces appendicular; 
Puccinia-Arten, wie beispielsweise Puccinia recondita; 
Sclerotinia-Arten, wie beispielsweise Sclerotinia sclerotiorum; 
Tilletia-Arten, wie beispielsweise Tilletia caries; 
Ustilago-Arten, wie beispielsweise Ustilago nuda oder Ustilago avenae; 
Pellicularia-Arten, wie beispielsweise Pellicularia sasakii; 

Pyricularia-Arten, wie beispielsweise Pyricularia oryzae; 
Fusarium-Arten, wie beispielsweise Fusarium culmorum; 
Botrytis-Arten, wie beispielsweise Botrytis cinerea; 
Septoria-Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum; 
Leptosphaeria-Arten, wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum; 
Cercospora-Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens; 
Alternaria-Arteu, wie beispielsweise Altemaria brassicae; 

Pseudocercosporella-Arten, wie beispielsweise PseudocercosporeUa hexpotrichoides. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe weisen auch eine starke starkende Wirkung in 
Pflanzen anf. Sie eignen sich daher zur Mobilisierung pflanzeneigener Abwebxkrafte 
gegen Befall durch unerwunschte Mikroorganismen. 

Unter pflanzenstarkenden (resistenzinduzierenden) Stoffen sind im vorliegenden Zu- 
sammenhang solche Substanzen zu verstehen, die in der Lage sind, das Abwehr- 
system von Pflanzen so zu stimuUeren, dass die behandelten Pflanzen bei nachfol- 
gender Inokulation mit unerwunschten Mikroorganismen weitgehende Resistenz 
gegen diese Mikroorganismen entfalten. 

Unter unerwunschten Mikroorganismen sind im vorliegenden Fall.phytopathogene 
Pilze, Bakterien und Viren zu verstehen. Die erfmdungsgemaBen Stoffe konnen also 
eingesetzt werden, urn Pflanzen innerhalb eines gewissen Zeitraumes nach der Be- 
handlung gegen den Befall durch die genannten Schaderreger zu schiitzen. Der Zeit- 
raum, innerhalb dessen Schutz herbeigefUhrt wird, erstreckt sich im allgemeinen von 
1 bis 10 Tage, vorzugsweise 1 bis 7 Tage nach der Behandlung der Pflanzen mit den 
Wirkstoffen. 
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Die gute PflanzenyertrSghchJceit der Wirkstoffe in den zur Bekampfung von 
Pflanzenkrankheiten notwendigen Konzentrationen «rlaubt eine Behandlung von 
oberirdischen Pflanzenteilen, von Pfianz- und Saatgut, und des Bodens. 

Dabei lassen sich die erfindungsgemaBen Wirkstoffe mit besonders gutem Erfolg zur 
Bekampfung von Getreidekrankheiten, wie beispielsweise gegen Puccinia-Arten und 
von Krankheiten im Won-. Obst- und Gemtiseanbau, wie beispielsweise gegen 
Botrytis-, Venturia- oder Alternaria-Arten, einsetzen. 

Die erfindungsgemafien Wirkstoffe eigne.n sich auch zur Steigerung des Ernteertra- 
ges. Sie sind auBerdem mindertoxisch und weisen eine gute Pflanzenvertraglichkeit 
auf. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen gegebenenfalls in bestimmten Konzentra- 
tionen und Aufwandmengen auch als Herbizide, zur Beeinflussung des Pflanzen- 
wachstums, sowie zur Bekampfung von tierischen Schadlingen verwendet werden. 
Sie lassen sich gegebenenfalls auch als Zwischen- und Vorprodukte fur die Synthese 
weiterer Wirkstoffe einsetzen. 

ErfindungsgemaB kSnnen alle Pflanzen und Pflanzenteile behandelt werden, Unter 
Pflanzen werden hierbei alle Pflanzen und Pflanzenpopulationen verstanden, wie 
erwtmschte und unerwiinschte Wildpflanzen oder Kulturpflanzen (einschlieBhch na- 
ttirhch vorkommender Kulturpflanzen). Kulturpflanzen konnen Pflanzen sein, die 
durch konventionelle Ztichtungs- und Optimierungsmethoden oder durch biotechno- 
logische und gentechnologische Methoden oder Kombinationen dieser Methoden 
erhalten werden konnen, einschlieBhch der transgenen Pflanzen und einschlieBhch 
der durch Sortenschutzrechte schiitzbaren oder nicht schutzbaren Pflanzensorten. 
Unter Pflanzenteilen sollen alle oberirdischen. und unterirdischen Teile und Organe 
der Pflanzen, wie Spross, Blatt, Bltlte und Wurzel verstanden werden, wobei bei- 
spielhaft Blatter, Nadeln, Stangel, Stamme, Bltiten, Fruchtkorper, Frtichte und Samen 
sowie Wurzeln, Knollen und Rhizome aufgefUhrt werden. Zu den Pflanzenteilen ge- 
h5rt auch Erntegut sowie vegetatives und generatives Vermehrungsmaterial, bei- 
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spielsweise Stecklinge, Knollen, Rhizome, Ableger und Samen. 

Die erfmdungsgemaBe Behandlung der Pflanzen und Pflanzenteile mit den Wirk- 
stoffen erfolgt direkt oder durch Einwirkung auf deren Umgebung, Lebensraum oder 
Lagerraum nach den tiblichen Behandlungsmethoden, z.B. durch Tauchen, Spriihen, 
Verdampfen, Vemebeln, Streuen, Aufstreichen und bei Vermehrungsmaterial, ins- 
besondere bei Samen, weiterhin durch ein- oder mehrschichtiges Umhiillen. 

Im Materialschutz lassen sich die erfmdungsgemaBen Stoffe zum Schutz von 
technischen Materialien gegen Befall und Zerstorung durch unerwiinschte Mikro- 
organismen einsetzen. 

Unter technischen MateriaHen sind im vorliegenden Zusammenhang nichtlebende 
Materiahen zu verstehen, die fiir die Verwendung in der Technik zubereitet worden 
sind. Beispielsweise konnen technische Materiahen, die durch erfindungsgemaBe 
Wirkstoffe vor mikrobieller Veranderung oder Zerstorung geschiitzt werden sollen,' 
Klebstoffe, Leime, Papier und Karton, Textihen, Leder, Holz, Anstrichmittel und 
Kunststoffartikel, Kuhlschmierstoffe und andere Materiahen sein, die von Mikroor- 
ganismen befallen oder zersetzt werden konnen. hn Rahmen der zu schiitzenden Ma- 
teriahen seien auch Teile von Produktionsanlagen, beispielsweise Kuhlwasserkreis- 
laufe, genannt, die durch Vermehrung von Mikroorganismen beeintrachtigt werden 
konnen. hn Rahmen der vorhegenden Erfindung seien als technische Materialien vor- 
zugsweise Klebstoffe, Leime, Papiere und Kartone, Leder, Holz, Anstrichmittel, 
Kuhlschmiermittel.und Warmeiibertragungsflussigkeiten genannt, besonders bevor- 
zugt Holz. 

Als Mikroorganismen, die einen Abbau oder eine Veranderung der technischen Ma- 
teriahen bewirken k6nnen, seien beispielsweise Bakterien, Pilze, Hefen, Algen und 
Schleimorganismen genannt. Vorzugsweise wirken die erfmdungsgemaBen Wirk- 
stoffe gegen Pilze, insbesondere Schimmelpilze, holzverfarbende und holzzerstoren- 
de Pilze (Basidiomyceten) sowie gegen Schleimorganismen und Algen. " 
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Es seien beispielsweise Mikroorganismen der folgenden Gattungen genannt: 

Altemaria, wie Altemaria tenuis, 

Aspergillus, wie Aspergillus niger, 

Chaetomium, wie Chaetomium globosum, 

Coniophora, wie Coniophora puetana, 

Lentinus, wie Lentinus tigrinus, 

Penicillium, wie Penicillium glaucum, 

Polyporus, wie Polyporus versicolor, 

Aureobasidium, wie Aureobasidium pullulans, 

Sclerophoma, wie Sclerophoma pityophila, 

Trichoderma, wie Trichoderma viride, 

Escherichia, wie Escherichia coli, 

Pseudomonas, wie Pseudomonas aeruginosa, 

Staphylococcus, wie Staphylococcus aureus. 

Die Wirkstoffe kSnnen in AbhSngigkeit von ihren jeweiligen physikalischen und/ 
oder chemischen Eigenschaften in die iiblichen Formuherungen uberfuhft werden, 
wie Losungen, Emulsionen, Suspensionen, Pulver, Schaume, Pasten, Granulate, 
Aerosole, Feinstverkapselungen in polymeren Stoffen und in Hulhnassen fur Saatgut, 
sowie ULV-Kalt- und Warmnebel-Formulierungen. 

Diese Formuherungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Vermischen 
der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also flussigen Losungsmitteln, unter Druck stehen- 
den verfliissigten Gasen und/oder festen Tragerstoffen, gegebenenfalls unter Verwen- 
dung von oberflachenaktiven Mitteln, also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermit- 
teln und/oder schaumerzeugenden Mitteln. hn Falle der Benutzung von Wasser als 
Streckmittel konnen z.B. auch organische LSsungsmittel als Hilfslosungsmittel ver- 
wendet werden. Als flussige LSsungsmittel kommen im Wesentlichen infrage: Aro- 
maten, wie Xylol, Toluol oder Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten oder chlorierte 
aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylen- 
chlorid, ahphatische Kohlenwasserstoffe, wie Cyclohexan oder Parafnne, z.B. Erdfil- 
fraktionen, Alkohole, wie Butanol oder Glycol sowie deren Ether und Ester, Ketone, 
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wie Aceton, Methylethylketon, Memylisobutylketon oder Cyclohexanon, stark polare 
Losungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid, sowie Wasser. Mit 
verflussigten gasfbrmigen Streckmitteln oder Tragerstoffen sind solche Fliissigkeiten 
gemeint, welche bei normaler Temperatur und unter Normaldruck gasformig sind, 
z.B. Aerosol-Treibgase, wie Halogenkohlenwasserstoffe sowie Butan, Propan, Stick- 
stoff und Kohlendioxid. Als feste Tragerstoffe kommen infrage: z.B. naturliche Ge- 
steinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmoril- 
lonit oder Diatomeenerde und synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse Kiesel- 
saure, Aluminiumoxid und Silikate. Als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen 
infrage: z.B. gebrochene und fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, Bims, Mar- 
mor, Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen und organi- 
schen Mehlen sowie Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, Kokosnuss- 
schalen, Maiskblben und Tabakstangel. Als Emulgier und/oder schaumerzeugende 
Mittel kommen infrage: z.B. nichtionogene und anionische Emulgatoren, wie Poly- 
oxyethylen-Fettsaureester, Polyoxyethylen-Fettalkoholether, z.B. . Alkylarylpolygly- 
colether, Alkylsulfonate, AJkylsulfate, Arylsulfonate sowie Eiweifihydrolysate. Als 
Dispergiennittel kommen infrage: z.B. Lignin-Sulfitablaugen und Memylcellulose. 

Es kfinnen in den Formulierungen Hafhmttel wie Carboxymethylcellulose, naturliche 
und synthetische pulverige, komige oder latexfdrmige Polymere verwendet werden, 
wie Gummiarabicum, Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowie naturliche Phosph Q h- 
pide, wie Kephaline und Lecithine, und synmetische Phospholipids Weitere Addi- 
tive konnen mineraHsche und vegetabile Ole sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferro- • 
cyanblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyanin- 
farbstoffe und Spurennahrstoffe, wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, 
Molybdan und Zink verwendet werden. 

Die FormuHerungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent 
Wirkstoff, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 
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Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen als solche oder in ihren Formulierungen 
auch in Mischung mit bekannten Fungiziden, Bakteriziden, Akariziden, Nematiziden 
Oder Insektiziden verwendet werden, urn so z.B. das Wirkungsspektrum zu verbrei- 
tern oder Resistenzentwicklungen vorzubeugen. In vielen Fallen erhalt man dabei 
synergistische Effekte, d.h. die Wirksamkeit der Mischung ist grofier als die Wirk- 
samkeit der Einzelkomponenten. 

Als Mischpartner kommen zum Beispiel folgende Verbindungen infrage: 
Fungizide: 

2-Phenylphenol; 8-Hydroxychinolinsulfat; Acibenzolar-S-methyl; Aldimorph; Ami- 
doflumet; Ampropylfos; Ampropylfos-potassium; Andoprim; Anilazine; Aza- 
conazole; Azoxys'trobin; Benalaxyl; Benodanil; Benomyl; Benthiavalicarb-isJpropyl; 
Benzamacril; Benzamacril-isobutyl; Bilanafos; Binapacryl; Biphenyl; Bitertanol; 
Blasticidin-S; Bromuconazole; Bupirimate; Buthiobate; Butylamin; Calcium poly- 
sulfide; Capsimycin; Captafol; . Captan; Carbendazim; Carboxin; Carpropamid; Car- 
vone; Onnomethionat; CMobenthiazone; CMorfenazole; Chloroneb; Chlorothalonil; 
Chlozolinate; Clozylacon; Cyazofamid; Cyflufenamid; Cymoxanil; Cypr&conazole,' 
Cyprodinil; Cyprofuram; Dagger G; Debacarb; Dichlofluanid; Dichlone; Dichloro- 
phen; Diclocymet; Diclomezine; Dicloran; Diethofencarb; Difenoconazole; Diflu- 
metorim; Dimethirimol; Dimethomorph; Dimoxystrobin; Diniconazole; Dini- 
conazole-M; Dinocap; Diphenylamine; Dipyrithione; Ditalimfos; Dithianon; Dodine; 
Drazoxolon; Edifenphos; Epoxiconazole; Ethaboxam; Ethirimol; Etridiazole; 
Famoxadone; Fenamidone; Fenapanil; Fenarimol; Fenbuconazole; Fenfuram; Fen- 
hexamid; Fenitropan; Fenoxanil; Fenpiclonil; Fenpropidin; Fenpropimorph; Ferbam; 
Fluazinam; Flubenzimine; Fludioxonil; Flumetover; Flumorph; Fluoromide; Fluoxa- 
strobin; Fluquinconazole; Flurprimidol; Flusilazole; Flusulfamide; Flutolanil; 
Flutriafol; Folpet; Fosetyl-Al; Fosetyl-sodium; Fuberidazole; Furalaxyl; Furametpyr; 
Furcarbanil; Furmecyclox; Guazatine; Hexachlorobenzene; Hexaconazole; Hymex- 
azol; Lnazalil; Imibenconazole; Iminoctadine triacetate; Iminoctadine tris(albesil; 
lodocarb; Ipconazole; Iprobenfos; Iprodione; Iprovalicarb; Irumamycin; Isoprothio- 
lane; Isovaledione; Kasugamycin; Kresoxim-methyl; Mancozeb; Maneb; Meferim- 
zone; Mepanipyrim; Mepronil; Metalaxyl; Metalaxyl-M; Metconazole; Metha- 
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sulfocarb; Methfuroxam; Metiram; Metominostrobin; Metsulfovax; Mildiomycin; 
Myclobutanil; Myclozolin; Natamycin; Nicobifen; Nitrothal-isopropyl; Novi- 
flumuron; Nuarimol; Ofurace; Orysastrobin; Oxadixyl; Oxolinic acid; Oxpoconazole; 
Oxycarboxin; Oxyfenthiin; Paclobutrazol; Pefurazoate; Penconazole; Pencycuron; 
Phosdiphen; Phthalide; Picoxystrobin; Piperalin; Polyoxins; Polyoxorim; Proben- 
azole; Prochloraz; Procymidone; Propamocarb; Propanosine-sodium; Propiconazole; 
Propineb; Proquinazid; Prothioconazole; Pyraclostrobin; Pyrazophos; Pyrifenox; Py- 
rimethanil; Pyroquilon; Pyroxyfur; Pyrrolnitrine; Quinconazole; Quinoxyfen; Quinto- 
zene; Simeconazole; Spiroxamine; Sulfur; Tebuconazole; Tecloftalam; Tecnazene; 
Tetcyclacis; Tetraconazole; Thiabendazole; Tbicyofen; Thifluzamide; Thiophanate- 
methyl; Thiram; Tioxymid; Tolclofos-methyl; Tolylfluanid; Triadimefon; Triadi- 
menol; Triazbutii; Triazoxide; Tricyclamide; Tricyclazole; Tridemorph; Trifloxy- 
strobin; Triflumizole; Triforine; Triticonazole; Uniconazole; Validamycin A; Vinclo- 
zolin; Zineb; Ziram; Zoxamide; (2S)-N-[2-[4-[[3-(4-Chlorphe n yl)-2-propinyl]oxy]-3- 
methoxyphenyl]ethylJ-3-methyL 1-(1-Naph- 
thalenyl)-lH-pyrrol-2,5-dion; 2,3,5 J 6-Tetracmor^-(methyl S ulfonyl)-pyridin; 2-Ami- 
no^-metbyl-N-phenyl-S-thiazolcarboxamid; 2-Chlor-N-(2,3-dihydro-l,l J 3itrimethyl- 
lH-inden-4-yl)-3-pyridincarboxainide; 3,4 5 5-Trichlor-2,6-pyridindicarbonitril; Acti- 
novate; cis-l-(4-Cmorphenyl)-2-(lH-l,2,4-triazol-l-yl)-cycloheptanol; Methyl 1- 
(2,3-(iihydro-2 3 2-dimethyl-lH-inden-l-yl)-lH-imidazol-5-carboxylat; Monokalium- 
carbonat; N-(6-Methoxy-3-pyridinyl)-cyclopropancarboxamid; N-Butyl-8-(l,l-dime- 
thylethyl)-l-oxaspiro[4.5]decan-3-amin; Natriumtetrathipcarbonat; sowie Kupfersai: 
ze und -zubereitungen, wie Bordeaux mixture; Kupferhydroxid; Kupfemaphthenat; 
Kupferoxychlorid; Kupfersulfat; Cufraneb; Kupferoxid; Mancopper; Oxine-copper. 

Bakterizide: 

Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel-dimethyldithiocarbamat, Kasugamycin, 
Octbilinon, Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Teclofta- 
lam, Kupfersulfat und andere Kupfer-Zubereitungen. . 

Insektizide / Akarizide / Nematizide: 

Abamectin, ABG-9008, Acephate, Acequinocyl, Acetamiprid, Acetoprole, Acrina- 
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thrin, AKD-1022, AKD-3059, AKD-3088, Alanycarb, Aldicarb, Aldoxycarb, 
Allethrin, Allethrin IR-isomers, Alpha-Cypermethrin (Alphamethrin), Amidoflumet,' 
Aminocarb, Amitraz, Avennectin, AZ-60541, Azadirachtin, Azamethiphos, Azin- 
phos-methyl, Azinphos-ethyl, Azocyclotin, Bacillus popilliae, Bacillus sphaericus, 
Bacillus subtilis, Bacillus thuringiensis, Bacillus thuringiensis strain EG-2348,' 
Bacillus thuringiensis strain GC-91, Bacillus thuringiensis strain NCTC-11821,' 
Baculoviren, Beauveria bassiana, Beauveria tenella, Bendiocarb, Benfuracarb, Ben-' 
sultap, Benzoximate, Beta-Cyfluthrin, Beta-Cypermethrin, Bifenazate, Bifenthrin, 
Binapacryl, Bioallethrin, Bioallethrin-S-cyclopentyl-isomer, Bioethanomethrin, Bio- 
pennethrin, Bioresmethrin, Bistrifluron, BPMC, Brofenprox, Eromophos-ethyl, 
Bromopropylate, Bromfenvinfos (-methyl), BTG-504, BTG-505, Bufencarb, Bupro- 
fezin, Butathiofos, Butocarboxim, Butoxycarboxim, Butylpyridaben, Cadusafos, 
Camphechlor, Carbaryl, Carbofuran, Carbophenothion, Carbosulfan, Cartap, CGA- 
50439, Chinomethionat, Chlordane, Chlordimeform, Chloethocarb, Chlorethoxyfos, 
Chlorfenapyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron, Chlormephos, CMorobenzilate,' 
Chloropicrin, Chlorproxyfen, Chlorpyrifos-methyl, Chlorpyrifos (-ethyl), Chlovapor- 
thrin, Chromafenozide, Cis-Cypermethrin, Cis-Resmethrin, Cis-Permethrin, Clo- 
cythrin, Cloethocarb, Clofentezine, Clothianidin, Clothiazoben, Codlemone, Couma- 
phos, Cyanofenphos, Cyanophos, Cycloprene, Cycloprothrin, Cydia pomonella, Cy- ' 
fluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cypennethrin, Cyphenothrin (lR-trans-isomer), 
Cyromazine, DDT, Deltamethrin, Demeton-S-methyl, Demeton-S-methylsulphon,' 
Diafenthiuron, Dialifos, Diazinon, Dichlofenthion, Dichlprvos, Dicofol, Dicrotophos] 
Dicyclanil, Diflubenzuron, Dimethoate, Dimethylvinphos," Dinobuton, Dinocap,' 
Dinotefuran, Diofenolan, Disulfoton, Docusat-sodium, Dofenapyn, DOWCO-439, 
Eflusilanate, Emamectin, Emamectin-benzoate, Empenthrin (lR-isomer), Endo- 
sulfan, Entomopthora spp., EPN, Esfenvalerate, Ethiofencarb, Ethiprole, Ethion, 
Ethoprophos, Etofenprox, Etoxazole, Etrinifos, Famphur, Fenamiphos, Fenazaquin,' 
Fenbutatin oxide, Fenfluthrin, Fenitrothion, Fenobucarb, Fenothiocarb, Fenoxacrim,' 
Fenoxycarb, Fenpropathrin, Fenpyrad, Fenpyrithrin, Fenpyroximate, Fensulfothion,' 
Fentbion, Fentrifanil, Fenvalerate, Fipronil, Flonicamid, Fluacrypyrim, Fluazuron,' 
Flubenzimine, Flubrocythrinate, Flucycloxuron, Flucythrinate, Flufenerim, Flufenox- 
uron, Flufenprox, Flumethrin, Flupyrazofos, Flutenzin (Flufenzine), Fluvalinate, 
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Fonofos, Formetanate, Foimothion, Fosmethilan, Fosthiazate, Fubfenprox (Fluproxy- 
fen), Furatbiocarb, Gamma-HCH, Gossyplure, Grandlure, Granuloseviren, Halfen- 
prox, Halofenozide, HCH, HCN-801, Heptenophos, Hexaflumuron, Hexythiazox, 
Hydramethylnone, Hydroprene, KA-2002, Irnidacloprid, Innprotbrin, fcidoxacarb! 
Iodofenphos, Iprobenfos, Isazofos, Isofenphos, Isoprocarb, Isoxathion, Ivennectin, 
Japonilure, Kadethrin, Kempolyederviren, Kinoprene, Lambda-Cyhalothrin, Lindane, 
Lufenuron, Malatbion, Mecarbam, Mesulfenfos, Metaldehyd, Metam-sodium, 
Methacrifos, Metbamidophos, Metharhizium anisopbae, Metharhizium flavoviride, 
Metbidathion, Methiocarb, Metbomyl, Metboprene, Methoxychlor, Metboxy- 
fenozide, Metolcarb, Metoxadiazone, Mevinphos, Milbemectin,. Milbemycin, MKI- 
245, MON-45700, Monocrotophos, Moxidectin, MTI-800, Naled, NC-104, NC-170, 
NC-184, NC-194, NC-196, Niclosamide, Nicotine, Nitenpyram, Nitbiazine, NNI- 
0001, NNI-010'1, NNI-0250, NNI-9768, Novaluron, Noviflumuron, OK-5101, OK- 
5201, OK-9601, OK-9602, OK-9701, OK-9802, Omethoate, Oxamyl, Oxydemeton- 
metbyl, Paecilomyces fumosoroseus, Paratbion-methyl, Paratbion (-ethyl), Penne- 
thrin (cis-, trans-), Petroleum, PH-6045, Pbenotbrin (lR-trans isomer), Pbenthoate, 
Phorate, Pbosalone, Phosmet, • Phospbamidon, Phosphocarb, Phoxim, 'Piperonyl 
butoxide, Pirimicarb, Pirimiphos-methyl, Pirimiphos-ethyl, PraUethrin, Profenofos, 
Promecarb, Propaphos, Propargite, Propetamphos, Propoxur, Prothiofos, Prothoate, 
Protrifenbute, Pymetrozine, Pyraclofos, Qresmethrin, Pyretbrum, Pyridaben, 
Pyridalyl, Pyridaphentbion, Pyridathion, Pyrimidifen, Pyriproxyfen, Quinalphos, 
Resmethrin, RH-5849, Ribavirin, RU-12457, RU-15525, S-421, S-1833, Salithion, 
Sebufos, SI-0009, Silafluofen, Spinosad, Spirodiclofen, Spiromesifen, Sulfluramid, 
Sulfotep, Sulprofos, SZI-121, Tau-Fluvalinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebu- 
pirimfos, Teflubenzuron, Tefluthrin, Temephos, Temivinphos, Terbam, Terbufos, 
Tetrachlorvinphos, Tetradifon, Tetramethrin, Tetramethrin (lR-isomer), Tetrasul, 
Theta-Cypermetbrin, Tbiacloprid, Thiamethoxam, Thiapronil, Thiatriphos, Tbio- 
cyclam hydrogen oxalate, Tbiodicarb, Tbiofanox, Tbiometon, Tbiosultap-sodium, 
Thuringiensin, Tolfenpyrad, Trdocythrin, Tralometbrin, Transfluthrin, Triarathene, 
Triazamate, Triazopbos, Triazuron, Trichlopbenidine, Trichlorfon, Triflumuron, Tri- 
methacarb, Vamidotbion, Vaniliprole, Verbutin, VerticiUium lecanii, WL-108477, 
WL-40027, YI-5201, YI-5301, YI-5302, XMC, Xylylcarb, ZA-3274, Zeta-Cyperme- 
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thrm, Zolaprofos, ZXI-8901, die Verbindung 3-Methyl-phenyl-propylcarbamat (Tsu- 
macide Z), die Verbindung 3-(5-CM6r-3-pyridinyl)-8-(2 5 2,2-trifluor e thyl)-8-azabi- 
cyclo[3.2.1]octan-3-carbonitril (CAS-Reg,Nr. 185982-80-3) und das entsprechende 
3-endo-Isomere (CAS-Reg.-Nr. 185984-60-5) (vgl. WO-96/37494, WO-98/25923), 
sowie Praparate, welche insektizid wirksame Pflanzenextrakte, Nematoden, Pilze 
Oder Viren enthalten. 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten Wirkstoffen, wie Herbiziden oder mit 
Dungemitteln und Wachstumsregulatoren, Safener bzw. Semiochemicals ist moglich. 

Dariiber hinaus weisen die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel (D auch 
sehr gute antimykotische Wirkungen auf. Sie besitzen ein sehr breites antimykoti- 
sches Wirkungsspektrum, insbesondere gegen Dermatophyten und Sprosspilze, 
Schimmel und diphasische Pilze (z.B. gegen Candida-Spezies wie Candida albicans,' 
Candida glabrata) sowie Epidermophyton floccosum, Aspergillus-Spezies wie Asper- 
gillus niger und Aspergillus fumigatus, Trichophyton-Spezies wie Trichophyton 
mentagrophytes, Microsporon-Spezies wie Microsporon canis und audduinii. Die 
Aufzahlung dieser Pilze stellt keinesfalls eine Beschrankung des erfassbaren mykoti- 
schen Spektrums dar, sondern hat nur erlauternden Charakter. 

Die Wirkstoffe k6nnen als solche, in Form ihrer Formuliemngen oder den daraus be- 
reiteten Anwendungsformen, wie gebrauchsfertige Losungen, Suspensionen, Spritz- . 
pulver, Pasten, losliche Pulver, Staubemittel und Granulate angewendet werden. Die 
Anwendung geschieht in ublicher Weise, z.B. durch GieBen, Verspritzen, VersprU- 
hen, Verstreuen, Verstauben, Verschaumen, Bestreichen usw. Es ist ferner moglich, 
die Wirkstoffe nach dem Ultra-Low-Volume-Verfahren auszubringen oder die 
Wirkstofizubereitung oder den Wirkstoff selbst in den Boden zu injizieren. Es kann 
auch das Saatgut der Pflanzen behandelt werden. 

Beim Einsatz der erfindungsgemaBen Wirkstoffe als Fungizide konnen die Aufwand- 
mengen je nach Applikationsart innerhalb eines groBeren Bereiches variiert werden. 
Bei der Behandlung von Pflanzenteilen Uegen die Aufwandmengen an Wirkstoff im 
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allgemeinen zwischen 0,1 und 10.000 g/ha, vorzugsweise zwischen 10 und 
1.000 g/ha. Bei der Saatgutbehandlung liegen die Aufwandmengen an Wirkstoff im 
allgemeinen zwischen 0,001 und 50 g pro Kilogramm Saatgut, vorzugsweise zwi- 
schen 0,01 und 10 g pro Kilogramm Saatgut. Bei der Behandlung des Bodens liegen 
die Aufwandmengen an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,1 und 10.000 g/ha, 
vorzugsweise zwischen 1 und 5.000 g/ha. 

Wie bereits oben erwahnt, konnen erfindungsgemaB alle Pflanzen und deren Teile 
behandelt werden. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden wild vorkom- 
mende oder durch konventionelle biologische Zuchtmethoden, wie Kreuzung oder 
Protoplastenfusion erhaltenen Pflanzenarten und Pflanzensorten sowie deren Teile 
behandelt. In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform werden transgene Pflan- 
zen und Pflanzensorten, die durch gentechnologische Methoden gegebenenfalls in 
Kombination mit konventionellen Methoden erhalten wurden (Genetically Modified 
Organisms) und deren Teile behandelt. Der Begriff „Teile" bzw. „Teile von Pflan- 
zen" oder „Pflanzenteile" wurde oben erlautert. 

Besonders bevorzugt werden erfindungsgemaB Pflanzen der jeweils handelstiblichen 
Oder in Gebrauch befindlichen Pflanzensorten behandelt. Unter Pflanzensorten 
versteht man Pflanzen mit neuen Eigenschaften („Traits"), die sowohl durch konven- 
tionelle Zuchtung, durch Mutagenese oder durch rekombinante DNA-Techniken 
geziichtet worden sind. Dies konnen Sorten, Rassen, Bio- und Genotypen sein. 

Je nach Pflanzenarten bzw. Pflanzensorten, deren Standort und Wachstumsbedin- 
gungen (Baden, Klima, Vegetationsperiode, Emahrung) kennen durch die erfin- 
dungsgemaBe Behandlung auch uberadditive („synergistische") Effekte auftreten. So 
sind beispielsweise erniedrigte Aufwandmengen und/oder Erweiterungen des Wir- 
kungsspektrums und/oder eine Verstarkung der Wirkung der erfindungsgemaB ver- 
wendbaren Stoffe und Mittel, besseres Pflanzenwachstum, erhohte Toleranz gegen- 
iiber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhohte Toleranz gegen Trockenheit oder 
gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhohte Bluhleistung, erleichterte Emte, Be- 
schleunigung der Reife, hohere Emteertrage, hdhere QuaUtat und/oder hoherer Er- 
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nahrungswert der Ernteprodukte, Where Lagerfahigkeit und/oder Beaibeitbarkeit der 
Emteprodukte moglich, die fiber die eigentlich zu erwartenden Effekte hinausgehen. 

Zu den bevorzugten erfmdungsgemafi zu behandelnden transgenen (gentechnologisch 
erhaltenen) Pflanzen bzw. Pflanzensorten geheren alle Pflanzen, die durch die gen- 
technologische Modifikation genetisches Material erbielten, welches diesen Pflanzen 
besondere vorteilhafte wertvolle Eigenschaften (..Traits") verleiht. Beispiele fur 
solche Eigenschaften sind besseres Pflanzenwachstum, erhohte Toleranz gegenfiber 
hohen Oder niedrigen Temperaturen, erhohte Toleranz gegen Trockenheit oder gegen 
Wasser- bzw. Bodensalzgehalt. erhohte Bltthleistung, erleichterte Ernte, Beschleuni- 
gung der Reife, hohere Emteertrage, h6here Qualitat und/oder hoherer Ernahrungs- 
wert der Erntepr6dukte, hohere Lagerfahigkeit und/oder Bearbeitbarkeit der Emte- 
produkte. Weitere und besonders hervorgehobene Beispiele fur solche Eigenschaften 
sind eine erhohte Abwebr der Pflanzen gegen tierische und mikrobieUe Schadlinge. 
wie gegenfiber Insekten, Islilben. pflanzenpathogenen Pilzen, Bakterien und/oder 
Viren sowie eine erhohte Toleranz der Pflanzen gegen besthnmte herbizide Wirk- .. 
stoffe. Als Beispiele transgener Pflanzen werden die wichtigen Kulturpflanzen, wie 
Getreide (Weizen, Reis), Mais, Soja. Kartoffel, Baumwolle, Tabak. Raps sowie Obst- 
pflanzen (mit den Fnichten Apfel, Birnen, Zitrusfrfichten und Weintrauben) erwahnt. 
wobei Mais, Soja,Kartoffel, Baumwolle, Tabak und Raps besonders hervorgehoben 
werden. Als Eigenschaften („Traits«) werden besonders hervorgehoben die erhohte 
Abwehr der Pflanzen gegen Insekten, Spinnentiere, Namatoden und Schnecken durch 
in den Pflanzen entstehende Toxine, insbesondere solche, die durch das genetische 
Material aus Bacillus Thuringiensis (z.B. durch die Gene CrylA(a), CryIA(b), 
CrylA(c), CryHA, CrylUA, CryIHB2, Cry9c Cry2Ab, CrySBb und CrylF sowie deren 
Kombinationen) in den Pflanzen erzeugt werden (im folgenden "Bt Pflanzen"). Als 
Eigenschaften („Traits«) werden auch besonders hervorgehoben die erhohte Abwehr 
von Pflanzen gegen Pilze, Bakterien und Viren durch Systemische Akquirierte 
Resistenz .(SAR). Systemin, Phytoalexine, EHcitoren sowie Resistenzgene und 
entsprechend exprimierte Proteine und Toxine. Als Eigenschaften („Traits«) werden 
weiterhin besonders hervorgehoben die erhohte Toleranz der Pflanzen gegenfiber 
bestimmten herbiziden Wirkstoffen, z.B. hnidazolinonen, Sulfonylhamstoffen, Gly- 
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phosate oder Phosphinotricin (z.B. "PAT"-Gen). Die jeweils die gewiinschten Eigen- 
schaften („Traits") verleihenden Gene kSnnen auch in Kombinationen miteinander in 
den transgenen Pflanzen vorkommen. Als Beispiele fur "Bt Pflanzen" seien 
Maissorten, Baumwollsorten, Sojasorten und Kartoffelsorten genannt, die unter den 
Handelsbezeichnungen YIELD GARD® (z.B. Mais, Baumwolle, Soja), KnockOut® 
(z.B. Mais), StarLink® (z.B. Mais), Bollgard® (Baumwolle), Nucoton® (Baum- 
wolle) und NewLeaf® (Kartoffel) vertrieben werden. Als Beispiele fur Herbizid 
tolerante Pflanzen seien Maissorten, Baumwollsorten und Sojasorten genannt, die 
unter den Handelsbezeichnungen Roundup Ready® (Toleranz gegen Glyphosate z.B. 
Mais, Baumwolle, Soja), Liberty Link® (Toleranz gegen Phosphinotricin, z.B. Raps), 
IMI® (Toleranz gegen Imidazolinone) und STS® (Toleranz gegen Sulfonyl- 
harnstoffe z.B. Mais) vertrieben werden. Als Herbizid resistente (konventionell auf 
Herbizid-Toleranz geziichtete) Pflanzen seien auch die unter der Bezeichnung ' 
Clearfield® vertriebenen Sorten (z.B. Mais) erwahnt. Selbstverstandlich gelten diese 
Aussagen auch fur in der Zukunft enrwickelte bzw. zukunftig auf den Markt 
kommende Pflanzensorten mit diesen oder zukunftig entwickelten genetischen 
Eigenschaften („Traits"). 

Die aufgefuhrten Pflanzen konnen besonders vorteilhaft erfindungsgemafi mit den 
Verbindungen der allgemeinen Formel (I) bzw. den erfindungsgemafien Wirkstoffini- 
schungen behandeit werden. Die bei den Wirkstoffen bzw. Mischungen oben ange- 
gebenen Vorzugsbereiche gelten auch fur die Behandlung dieser Pflanzen. Besonders 
hervorgehoben sei die Pflanzenbehandlung mit den im vorliegenden Text speziell 
aufgefuhrten Verbindungen bzw. Mischungen. 

Die Herstellung und die Verwendung der erfindungsgemafien Wirkstoffe geht aus 
den folgenden Beispielen hervor. 
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Verfahren a) 

Eine Mischung aus 6 ml Dichlormethan, 100 mg (0,467 mmol) 6-Trifluormethyl-2,3- 
dihydro-l,4-oxathiin-5-carbonsaure, 88 mg (0,389 mmol) 2'-Amino-biphenyl-4-carb- 
aldehyd O-methyl-oxim, 100,6 mg (0,778 mmol) N,N-Diisopropylethylamin und 
272 mg (0,584 mmol) Brom-tripyrrolidinophosphomum-liexafluorophosphat wird 
2 Tage bei Raumtemperatur geriihrt. AnschlieBend wird das Reaktionsgemisch mit 
10 ml Wasser versetzt, die organische Phase abgetrennt und zuerst mit 10 ml gesat- 
tigter Ammoniumchloridlosung, danach mit 10 ml Wasser gewaschen, fiber Natrium- 
sulfat getrocknet.und eingedampft. Das Rohprodukt wird mittels praparativer HPLC 
(reversed phase Kieselgel (C 18 ), Laufinittel: Wasser/Acetonitril 34:66) gereinigt. 

Man erhalt: 35 mg (21 % der Theorie) 6-Trifluormemyl-2,3-<imydro-l,4-oxathiin-5- 
carbonsaure [4'-(memoxyimino-methyl)-biphenyl-2-yl]-amid mit dem logP (pH 2.3) 
= 3.51. 



Le A 36 354 



- 55 - 

Beispiel 2 




Verfahren a) 

300 mg (1.7 mmol) 6-Trifluoimethyl-2 5 3-dihydro-l,4-oxatWin-5-carbonsaurechlorid- 
und 220 mg (1.1 mmol) 2-(l,33-Trimethyl-butyl)-phenylamm werden in 5 ml Aceto- 
nitril 4 Tage bei Raumtemperatur im abgeschlossenen GefaB geriihrt. Anschliefiend 
wird das Reaktionsgemisch mit 10 ml Wasser versetzt, die organische Phase abge- 
trerint und zuerst mit 10 ml gesattigter Ammoniumchloiidlosung, danach mit 10 ml 
Wasser gewaschen, tiber Natriumsuifat getrocknet imd eingedampft. Das Rohprodukt 
wird mittels praparativer HPLC (reversed phase Kieselgel (Ci 8 ), Laufinittel: 2%ige 
Essigsaure/Acetonitril 25:75) gereinigt. 

Man erhalt: 200 mg (37 % der Theorie) 6-Trifluorme1hyl-2 5 3-dihydro-l,4-oxathiin-5- 
carbonsaure [2-(l,3,3-trimethyl-butyl)-phenyl]-amid mit dem logP (pH 2.3) = 4.18. 

Analog Beispiel 1 und 2, sowie entsprechend den Angaben in der allgemeinen Be- 
schreibung der erfindungsgemaBen Herstellverfahren (a) bis (h) wurden auch die in 
dernachstehenden Tabelle 1 genannten Verbindungen deirFormel (I) erhalten: 
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R 

G 2 ^O^S 1 Z • 



Nr. 


Z 


R 4 


R 3 


R 2 


R 1 


G 2 


G 3 


G 1 


logP 


Fp-CC) 


3 


-CH(CH 3 )-CH 2 -CH(CH 3 )i 


! -H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


4.24 




4 


-CH(CH 3 )-CH 2 -C(CH 3 ) 3 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


4,53 




5 


4-Fluor-3-methylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


3,98 




6 


3,4-Dichlorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


4,26 




7 


4-Chlor-3-trifluormethyl- 
phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-ChU 
wn 3 


.pp. 
v_«r 3 






8 


4-lsopropoximinomethyl- 
phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


4,57 




g 


4-TrifIuormethylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-CF 3 


4,06 




10 


Cycloheptyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




137 


11 


Cyclopentyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




159 


12 


-CH(CH 3 )-CH 2 -C(CH 3 ) 2 - 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




165 


13 


Cyclohexyl 


-H 


-r 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 . 




204-205 


14 


Cyclohexyl 


-H 


-CI 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




169-171 


15 


Bicyclo[2.2.1]hept-2-yl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




149 


16 


Cyclooctyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 




102 


17 


3,4-Dichlorphenyl 


-H 


-r 


-H 


-H 


-H 


■• -H 


-CF 3 


3,95 




18 


-CH(CH 3 )-CH 2 -CH(CH 3 ) 2 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,92 




19 


3,4-Dichlorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,91 




20 


4-Trifluormethylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,73 




21. 


4-lsopropoximinomethyl- 
phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,22 




22 


4-Propoxyiminomethyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,25 




23 


4-Chlor-3-fluorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,62 




24 


3-Chlor-4-fluorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,60 




25 


3-Fluor-4-propoxyimino- 
methyl-phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,42 




26 


4-Chlor-2-methylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,00 




27 


4-Bromphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,70 
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Z 


R 4 


R 3 


R 2 


R 1 


G 2 


1 G 3 


G 1 


logp 


FP-(°C) 


28 




it 

-n 


ii 

-H 


1 t 

-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,69 




29 


3-F!unr-4.-trifli mrmothwl 

phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,75 


114-116 


30 


4-Chlor-3-trifluormethyl- 
phenyl 


ii 

-n 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,03 




31 


(2-Cyclohexyl)- 

1 -mpthvl- ^th\/l 
i i iiwii jy i c u l y i 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF, 


4 71 




32 


3,5-Difluorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,35 


167 


33 


4-Iodphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,85 




34 


1-Methyl-3-butenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,33 




35 


4-Fluor-3-methylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,65 




36 


3-Fluor-4-methylphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF* 


3 62 




37 


(2-Cyclopentyl)- 
1-methyl-ethy! 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,38 




38 


3-Chlor-4-methylpheny! 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CFq 


3 89 




39 


1 -Methyl-butyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


v-/t 3 


3 63 




40 


4-(t-(3-Propinyloxy- 
imino)-ethyl)-phenyl 


It 

-n 


t I 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,76 


125-127 


41 


4-(1 -Amino- 1-methoxy- 
imino-methyl)-phenyl 


1 1 
-n 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4 

1,96 




42 


1-Methyl-nonyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


' -H 


3 


5 48 




43 


4-Brom-2-fluorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF* 

v — ' i 3 


3 57 




44 


3-Chlor-5-fluor-phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CFq 


3,60 




45 


3-Chlor-4-(1 -methoxy- 
imino-ethyl)-phenyl 


t_j 
-H 


I i 

-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,45 




46 


3-Fluor-4-(1 -methoxy- 
imino-ethvn-nhianwi 

ii i in lis wu ty iy— jji ici ly 1 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,69 




47 


BicvcloF2 2 Hhpnt-9-vl 


-n 


-n 


-n 


-H 


i i 

-H 


-H 


-CF 3 


4,32 




48 


1-Methyl-hexyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,34 




49 


1-Cyclohexylethyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,31 




50 


-CH(CH 3 )-CH 2 -CH(CH 3 ) 2 


-H 


-F 


-H 


-H 


-H 


-H | 


-CF 3 


3,94 




51 


1 -EthvUnrnnv/l 

i i— u iyi*jj| kJUyJ 


LI 

-n 


-n 


-n 


i i 

-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,62 


• 


52 


1 -Methyl-butyl 


-H 


-F 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,67 




53 


3-Chlor-4-trifluormethyl- 
phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,98 


100-102 


54 


1,3-Dimethyl-pentyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,25 




55 


2-(2,2-Dichlorcyclo- 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,92 
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Nr. 


Z 


" R 4 


" R 3 


" R 2 


" R 1 


G 2 


G 3 


G 1 


logP 


1 Fp.(°C) 




propyl)-1 -methyl-ethyl 




















56 


4-(1-Methoxyimino- 
propyl)-phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,08 




57 


4-Brom-3-fIuor-phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,69 




58 


1 ,3,3-Trimethyl-pentyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,48 




59 


Bicyclo[2.2.1]hept-2-yl 


-H 


-H 


-H 


-H 


. -CH 3 


-H 


-CF 3 


5,36 




60 


-CH(CH 3 )-CH 2 -C(CH 3 ) 2 - 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,18 




61 


4-Trifluormethylphenyl 


-H 


-H 


.-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,08 




62 


4-Methoxyiminomethyl- 
phenyl 


n 


n 


LJ 

-n 


l_| 

-r 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


3,81 




63 


-CH(CH 3 )-CH 2 -CH(CH 3 ) 2 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,27 




64 


4-lsopropoximinomethyl- 
phenyl 


-H 


-n 


l_l 


u 
-r 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,56 




■ 65 


3,4-Dichlorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,27 




66 


-CH(CH 3 )-CH ? -CfCH,W 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,51 




67 


3,4-Dichlorphenyl 


-H 
1 1 


-F 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4 32 




68 


3-Fluor-4-propoxyimino- 
methyl-phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H . 


-CF 3 


4,77 




69 


3-Fluor-4-methylphenyI 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


3,99 




70 


4-Fluor-3-methy!phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


3,99 




71 


3-Fluor-4-trifluormethyl- 
phenyl 


-H 


-n 


LI 

■n 


u 
-n 


-CH 3 


-H 


-CF 3 


4,08 




72 


2-Chlor-4-methoxyimino 
phenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 ' 


3,81 




73 


3,5-Difluorphenyl 


-H 


-P 


n 


-n 


II 

-n 


.-H 


-CF 3 


3,49 




74 


3,5-Difluorphenyl 


-H 


-H 


n 


-P 
r 


-n 


-hi 


-CF 3 


3,20 




75 


3,5-Difluorphenyl 


-H 


-H 


-F 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,70 




76 


n-Hexyl 


-H 


-H 


-H 

n 


u 
n 


-n 


-n 


-CF 3 


4,25 




77 


1 -Ethyl-butyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


4,07 




78 


4-Cyanophenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


2,87 




79 


2,4-DichIorphenyl 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-CF 3 


3,82 




80 . 


3,4-DichlorphenyL 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H 


-H ( 
1 


3yclo- 
Dropyl 


3,53 





Le A 36 354 

-59- 

Herstellung der Vorgt ufai der Formel ffT) 

Beisoiel <TT-lV 




^CF 3 



Erste Stufe (Il-la): 




Zu einer Losung von 20,0 g (0,092 mol) Ethyl-2-chlor-3-keto-4,4,4-trifluorbutyrat in 
100 ml Toluol tropft man bei ca. 5°C 10,17 g (0,09 Mol) Triemylamin. Danach wird 
innerhalb von 1 Stunde eine Losung von 7,0 g (0,09 Mol) 2-Mercaptoethanol in 5 ml 
Toluol zugetropfl und 2 Stunden bei ca. 5°C nachgeruhrt. Die Suspension wird abfil- 
triert und mit wenig Toluol nachgewaschen. Das Filtrat wird zuerst mit 50 ml IN 
Salzsaure, dann zweimal mit 50 ml gesattigter Natriumhydrogencarbonatlosung, 
zuletzt mit 50 ml Wasser gewaschen, aber Magnesiumsulfat getrocknet und einge- 
dampft. 

Man erhalt: 18,8 g (62 % der Theorie) 4,4,4-Trifluor-2-(2-hydroxy-ethylsulfanyl)-3- 
oxo-buttersaureethylester (vgl. Heterocycles, 1998 . 48, 2253-2262). 

Zweite Stufe (TT-lh) - 




Zu einer Losung von 18,7g (0,071 mol) 4,4,4-Trifluor-2-(2-hydroxy-ethylsulfanyl)-3- 
oxo-buttersaureethylester (H-la) in 60 ml Toluol gibt man' zuerst 6,25g (0,079Mol) 
Pyridin und tropft danach innerhalb von 30 Minuten bei 20°C 4 g (0,079Mol) Thio- 
nylchlorid zu. Aufgrund der exothermen Reaktion muss die Temperatur der Reak- 
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tionsmischung mit Eiswasser gekuhlt werden. Nach Ende der heftigen Reaktion wird 
noch 5 Stunden bei Raumtemperatur geriihrt. Die Mischung wird filtriert und der 
Riickstand mit 10 ml Toluol gewaschen. Zum Filtrat wird bei ca. 10°C innerhalb von 
1 Stunde 10,9 g (0,108 Mol) Triethylamin getropfl und fur 16 Stunden bei Raumtem- 
peratur geruhrt. Das Reaktionsgemisch wird zuerst zweimal mit 50 ml IN Salzsaure, 
dann zweimal mit 50 ml gesattigter Natriumhydrogencarbonatlosung, zuletzt mit 
50 ml Wasser gewaschen, iiber Magnesiumsulfat getrocknet und eingedampft. Der 
Riickstand wird mit Petrolether/Essigester (10:1 bis 1:1) an Kieselgel chromato- 
grafiert. 



Man erhalt 12,6 g (59,4 % der Theorie) 6-Trifluormemyl-2,3-dihydro-l,4-oxatbiin-5- 
carbonsaureethylester (vgl. Heterocycles 1998 , 48, 225 3-2262). 

Dritte Stufe: 




12,6 g (0,05 mol) 6-Trifluormemyl-2,3-dohydro-l,4^ • 
(Il-lb) und 3,14 g (0,08 mol) Natriumhydroxid werden in 50 ml Wasser 1 Stunde un- 
ter Riickfluss gekocht. Das Reaktionsgemisch wird abgekuhlt und zweimal mit 
Dichlormethan extrahiert. Die wassrige Phase wird mit 6 N Salzsaure auf pH 2 ange- 
sauert, dann 5 mal mit Diethylether extrahiert. Die vereinigten organischen Extrakte 
werden iiber Natriumsulfat getrocknet und eingedampft. 

Man erhalt: 9,2 g (82 % der Theorie) 6-Trifluormethyl-2,3-dihydro-l,4-oxathiin-5- 
carbonsaure. 

Analog Beispiel (H-l) wurden auch die in nachstehend genannten Verbindungen der 
Formel (H) erhalten: 
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Beispiel (IT-2) 



H 3 C V .S 



. ^OH 



3 

HPLC: logP = 1,69 

Diese Verbindung ist neu und ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 
Beispiel flT-.^ 



OH 




HPLC: logP = 1,72 

Diese Verbindung ist neu und ebenfaUs Gegenstand der vorliegenden Annieldung. 
Beisniel rtT-4) 

Diese Verbindung ist neu und ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 
Beispiel fII-5) 




O 



4.5 g (21 mmol) 6-Trifluormethyl-2,3-dihydro-^ (TI-1) und 

21 g Thionylchlorid werden in 10 ml Toluol 4 Stunden bei 80°C geruhrt. Das Ende 
der Reaktion wird festgestellt, indem aus der Reaktionsldsung regelmaflig Proben 
entnommen und mit Methanol versetzt werden, wovon dann Dunnschichtchromato- 
gramme arigefertigt werden. Nach Ende der Reaktion werden fluchtige Bestandteile 
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abdestilliert. Der Riickstand wird dreimal mit jeweils 20 ml Dichlonnethan verruhrt 
und wieder eingedampft. 

Man erhalt 4,5 g (80 % der Theorie) 6-Trifluomiethyl-2,3-dihydro-l 3 4-oxathiin-5- 
carbonsaurechlorid. Das Produkt wurde charakterisiert, indem eine Probe davon 2 
Stunden mit Methanol gekocht wurde und der so erhaltene e-Trifluormethyl^.S- 
dihydro-l^-oxathiin-S-carbonsauremethylester mittels GC/MS nachgewiesen wurde. 

Herstellnn g der Vorstufen der Formel fTTTI 

Beisniel (TIT-n 




ErsteStuferm-1a) 




Zu einer Losung von 15 g (124 mmol) 2-Ethylanilin, 25 g (248 mMol) Triethylamin 
in 150 ml Dichlonnethan tropft man bei 0° C das 15 g (124 mmol) Pivalinsaure- 
chlorid und riihrt 2 Stunden bei 0°C und anschlieBend ohne weitere Ktihlung fur 16 
Stunden. Das Gemisch wird mit Dichlonnethan verdiinnt, zuerst mit Wasser dann 
mit Ammoniumchlorid-Losung gewaschen, die organische Phase abgetrennt, iiber 
Natriumsulfat getrocknet und eingeengt. 



Man erhalt 25 g (98 % der Theorie) ^-(2-Emyl-phenyl)-2,2-dimethyl-propionamid. 
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Zweite Stufe flH-lbl 




Zu einer Losung aus 5,6 g (0,0275 Mol) iV-(2-Ethyl-phenyl)-2,2-dimethyl-propion- 
amid (IE-la) in 150 ml n-Pentan/Memyl-t-butylether (1:1) gibt man unter Argon bei 
-25 °C zuerst 3,7 g (0,03 Mol) Diazabicyclo[2.2.2]octan (DABCO) dann 44,5 ml 
(0,058 mol) sec-Butyllithium-Losung (1,3 molar in Hexan) und riihrt weitere 2 Stun- 
den bei der gleichen Temperatur. Nun wird das' Gemisch auf -78 °C gekuhlt, 3,33 g 
(0,0275 Mol) Allylbromid zugetropft und 60 Minuten bei -60 bis -78 °C geriihrt. 
Reste von sec-Butyllitbium werden durch Zugabe von 30 ml Methanol zersetzt. Das 
Gemisch wird 'auf Raumtemperatur erwarmt, mit 50 ml 5%iger Phosphorsaure 
geschiittelt. Die organische Phase wird abgetrennt, tiber Kieselgel filtriert und mittels 
praparativer HPLC (reversed phase Kieselgel (Ci 8 ), Laurmittel: Wasser/Acetonitril 
38:62) gereinigt. 

* 

Man erhalt 1,8 g (26 % der Theorie) 2,2-Dimethyl-iV-[2-(l-methyl-but-3-enyl)- 
phenyl]-propionamid. 

Dritte Stufe (in-n 

NH 2 CH 3 

l,5g (6,1 mmol) 2,2-Dimethyl-iV'-[2-(l-methyl-but-3-enyl)-phenyl]-propionamid (IE- 
lb) und 1,2 g (12,2 mmol) konzentrierter Salzsaure werden in 24,5 ml Dioxan 12 
Stunden bei 80 °C geriihrt. Das Reaktionsgemisch wird mit 10 ml Wasser versetzt 
und mit verdtiiuiter Natronlauge alkalisch gestellt und 5 mal mit Essigsaureethylester 
extrahiert. Die vereinigten," organischen Extrakte werden iiber Natriumsulfat 
getrocknet und eingedampft, iiber Kieselgel .filtriert (Essigester/Methanol 5:1) und- 
mittels praparativer HPLC (reversed phase Kieselgel (Ci 8 ), Laufinittel: 2%ige 
Essigsaure/Acetonitril 70:30) gereinigt. 
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Man erhait 0,3 g (30 % der Theorie) 2-(l-Memyl-but-3-enyl)-phenyl; 



amin. 



Analog Beispiel (TE-l) wurden auch die in nachstehend genannten Verbindungen der 
Fonnel (HI) erhalten: 

Beispiel flTT-7.) 




HPLC: logP = 1,19 

Diese Verbindung ist neu und ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 
Beispiel fITT-3) 




HPLC: logP = 2,3 

2-(3-CMor-l-methylpentyl)phenylainin (m-3) wird erhalten, indem man zunachst ^~ 
[2-(2-Cyclopropyl-isopropyl)phenyl].2 J 2-di m ethylpropanarnid analog den Beispielen 
(m-la) und (IH-lb) herstellt. In der dritten Stufe wird mit Salzsaure umgesetzt, 

wobei neben 2-(2-Cyclopropyl-i S opropyl)phenylairiin auch die Verbindung (HI-3) 
erhalten wird. 



L eA, 36 354 

- 65 - 

Beisp iel fTTT-4) 
Erste Stufe mT-4a) 




Zu einer Losung von 2,2-Dimethyl-N-[2-(l-methyl-but-3-enyl)-phenyl]-propionamid 
(IH-lb) 900 mg (3,7 mmol) in 5 ml Chloroform/Wasser (1:1) gibt man nacheinander 
bei Raumtemperatur 100 mg Benzyltriethylammoniumchlorid und 1 ml 50%ige Na- 
tronlauge und ruhrt 5 Tage. Das Reaktionsgemisch wird mit 20 ml Chloroform weiter 
verdiinnt, mit 50 nil Natriumchlorid-Losung gewaschen, die organische Phase abge- 
trennt, iiber Natriumsulfat getrocknet und eingeengt. 

Man erhalt 800 mg (37 % der Theorie) iV-{2-[2-(2,2-Dichlorcyclopropyl)-l-methyl- 
emyl]-phenyl}-2,2-dimethyl-propionamid mit dem logP (pH 2,3) = 3,77. 

Diese Verbindung ist neu und ebenfalls Gegenstand der vorhegenden Anmeldung. 
Zweite Stufe flH-4fr> 




800 mg (1,34 mmol) N-{2-[2-(2,2-Dichlorcyclopropyl)-l-methylethyl]-phenyl}-2,2- 
dimethyl-propionamid (lH-4a) werdeh in 25 ml Dioxan gelost und mit 0,1 ml kon- 
zentrierter Salzsaure versetzt, 72 Stunden bei Raumtemperatur und 24 Stunden bei 
80°C geruhrt. Das Gemisch wird mit Eiswasser verdiinnt, mit konzentrierter Natron- 
lauge alkalisch gestellt und mit 50 ml Essigsaureethylester extrahiert. Die organische 
Phase wird iiber Natriumsulfat getrocknet und bei vermindertem Druck eingeengt. 
Der Ruckstand wird iiber Kieselgel mit Methanol filtriert und mittels praparativer 
HPLC (reversed phase Kieselgel (Ci 8 ), Laufinittel: 2%ige Posphorsaure/Acetonitril 
52:48) gereinigt. 
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Man erhalt 0,8 g (60 % der Theorie) 2-[2-(2,2-Dichlorcyclopropyl)-l-methylethyl]- 
phenylamin mit dem logP (pH 2,3) = 2,52. 

5 Diese Verbindung ist neu und ebenfalls Gegenstand der vorliegenden Anmeldung. 

Die Bestimmung der angegebenen logP-Werte erfolgte gemaB EEC-Directive 79/831 
Annex V.A8 durch HPLC (High Performance Liquid Chromatography) an einer Pha- 
senumkehrsaule (C 18). Temperatur: 43°C. 

10 

Ehienten fur die Bestimmung im sauren Bereich (pH 2,3): 0,1 % wassrige Phos- 
phorsaure, Acetonitril; linearer Gradient von 10 % Acetonitril bis 90 % Acetonitril. 

Die Eichung erfolgte mit unverzweigten Alkan-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoff- 
15 atomen), deren LogP-Werte bekannt sind (Bestimmung der LogP-Werte anhand der 
Retentionszeiten durch lineare Interpolation zwischen zwei aufeinanderfolgenden 
Alkanonen). * 

Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 nm in 
20 den Maxima der chromatographischen Signale ermittelt. 



Le A36 354 



-67- 

Anwendungsbeispiele 

Beispiel A 

5 Venturia - Test (Apfel) / protektiv 

Losungsmittel : 24,5 Gewichtsteile Aceton 

24,5 Gewichtsteile Dimethylacetamid 
Emulgator : 1 Gewichtsteil Alkyl-Aryl-Polyglykolether 

10 

Zur Herstelhmg einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
verdiinnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewxinschte Konzentration. 

15 Zur Priifung auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirkstoff- 
zubereitung in der angegebenen Aufwandmenge bespriiht. Nach Antrocknen des 
Spritzbelages werden die Pflanzen mit einer wassrigen Konidiensuspdnsion des 
Apfelschorferregers Venturia inaequalis inokuHert und verbleiben dann 1 Tag bei ca. 
20°C und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit in einer Inkubationskabine. 

20 

Die Pflanzen werden dann im Gewachshaus bei ca. 21°C und einer relativen 
Luftfeuchtigkeit von ca. 90 % aufgestellt. 

10 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0% ein 
25 Wirkungsgrad, der demjenigen der Kontrolle entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad 
von 100 % bedeutet, dass kein Befall beobachtet wird. 

Bei diesem Test zeigen die in den Beispielen 2, 12, 17, 18, 19, 20, 21, 22 aufgefuhr- 
; - ten erfindungsgemaBen Stoffe bei einer Aufwandmenge von 100 g/ha einen Wir- 
30 kungsgrad von 88 % oder mehr. 
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Beispiel B 

Botrytis - Test (Bohnej / protektiv 

5 Losungsmittel : 24,5 Gewichtsteile Aceton 

24,5 Gewichtsteile Dimethylacetamid 
Emulgator : 1 Gewichtsteil Alkyl-Aiyl-Polyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
10 wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
verdtinnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewunschte Konzentration. 

Zur Prufung auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirkstoff- 
zubereitung in der angegebenen Aufwandmenge bespriiht. Nach Antrocknen des 
15 Spritzbelages werden auf jedes Blatt 2 kleine mit Botrytis cinerea bewachsene 
Agarstuckchen aufgelegt. Die inokulierten Pflanzen werden in einer abgedunkelten 
Kammer bei ca. 20°C und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit aufgestellt. 

2 Tage nach der Ihokulation wird die GroBe der Befallsflecken auf den Blattern 
20 ausgewertet. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad, der demjenigen der Kontrolle 
entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad von 100% bedeutet, dass kein Befall 
beobachtet wird. 

Bei diesem Test zeigen die in den Beispielen 2, 12, 17, 18, 19, 20, 21, 22 aufgefuhr- 
25 ten erfmdungsgemaBen Stoffe bei einer Aufwandmenge von 500 g/ha einen Wir- 
kungsgrad von 96 % oder mehr. 
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Beisoiel C 

Alternaria-Test (Tomate) / protektiv 

LQsungsmittel: 49 GewichtsteileN,N-Dimemylformamid 
Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmafiigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen L6sungsmittel und Emulgator und 
verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewiinschte Konzentration. 

Zur Pruning auf protektive Wirksamkeit bespritzt man junge Tomatenpflanzen mit 
der Wkkstof&ubereitung in der angegebenen Aufwandmenge. 1 Tag nach der Be- 
handlung werden die Pflanzen mit einer Sporensuspension von Alternaria solani in- 
okuliert und stehen dann 24 h bei 100 % relativer Feuchte und 20°C. AnscbJieBend 
stehen die Pflanzen bei 96 % relativer Luftfeuchtigkeit und einer Temperatur von 
20°C. 

7 Tage nach der Inokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wir- 
kungsgrad, der demjenigen der Kontrolle entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad von 
100 % bedeutet, dass kein Befall beobachtet wird. 

Bei diesem Test zeigen die in den Beispielen 2, 19, 21, 26 aufgefuhrten erfindungs- 
gemaBen Stoffe bei einer Aufwandmenge von 750 g/ha einen Wirkungsgrad von 
90%odermehr. 
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Beispiel D 

Puccinia-Test (Weizen) / protektiv 

5 Losungsmittel: 25 Gewichtsteile N,N-Dimethylacetamid 
Emulgator: 0,6 Gewichtsteile Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
10 verdiinnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewtinschte Konzentration. 

Zur Priifung auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirk- 
stoffzubereitung in der angegebenen Auiwandmenge bespriiht. Nach Antrocknen des 
Spritzbelages werden die Pflanzen mit einer Konidiensuspension von Puccinia recon- 
15 dita bespriiht. Die Pflanzen verbleiben 48 Stunden bei 20°C und 100 % relatives 
Luftfeuchtigkeit in einer Ihkubationskabine. 

4 

Die Pflanzen werden dann in einem Gewachshaus bei einer Temperatur von ca. 20°C 
und einer relativen Luftfeuchtigkeit von 80 % aufgestellt, urn die Entwicklung von 
20 Rostpusteln zu begunstigen. 

10 Tage nach der hiokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0% ein 
Wirkungsgrad, der demjenigen der Kontrolle entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad 
von 100 % bedeutet, dass kein Befall beobachtet wird. ■ 

25 

Bei diesem Test zeigen die in den Beispielen 17, 18 aufgefuhrten erfmdungsgemaBen 
Stoffe bei einer Aufwandmenge von 500 g/ha einen Wirkungsgrad von 86 % oder 
mehr. 
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Patentanspriiche 

1 . Oxathiincarboxamide der Formel (I) 




in welcher 

G 1 fur Trifluormethyl oder Cyclopropyl steht, 

G 2 und G 3 unabhangig voneinander fur Wasserstoff oder Methyl stehen, 

R 1 , R 2 , R 3 und R 4 unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Fluor, Chlor oder 

Methyl stehen und 
Z fur Z 1 , Z 2 , Z 3 oder Z 4 steht, worin 

Z l fur gegebenenfalls einfach bis fiinffach, gleich oder verschieden sub- 
stituiertes Phenyl steht, 

Z fur gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden 
substituiertes Cycloalkyl oder Bicycloalkyl steht, 

Z 3 fur. unsubstituiertes C 2 -C 2 o-Alkyl oder fur einfach oder mehrfach, 
gleich oder verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl 
substituiertes Ci-C 2 o-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits 
gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch 
Halogen und/oder CrC4-Alkyl substituiert sein kann, 

Z 4 fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C 2 - 
C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 20 -Alkinyl steht, wobei der Cycloalkylteil sei- 
nerseits gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschie- 
den durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 

oder 

R 1 , R 2 und R 3 unabhangig voneinander Sir Wasserstoff oder Fluor stehen mid 
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Z und R 4 gemeinsam mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden sind, 
einen gegebenenfalls substituierten 5- oder 6-gliedrigen carbocycli- 
schen oder heterocyclischen Ring bilden. 

Verfahren zum Herstellen der Oxathiincaxboxamide der Foimel (T) gemaB 
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass man 

a) Oxathiincarbonsaurederivate der Formel (H) 




in welcher 

G 1 , G 2 und G 3 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, 
X 1 fur Halogen oder Hydroxy steht, 

mit Anilin-Derivaten der Foimel (HI) 4 















H 2 N^ 


Z 





(m) 



in welcher 

R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen 
haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Ge- 
genwart eines Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Saurebindemittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Ver- 
dunnungsmittels umsetzt, 

oder 
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b) Halogenoxathiincarboxanilide der Formel (IV) 







f 


















cV 


(2 

X 2 


^R 4 


(IV) 


in welcher 











G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 

tungen haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod steht, 



mit Boronsaure-Derivaten der Formel (V) 



A 1 -CL ^O-A 2 ' 



., (V) 
in welcher 

Z 1 die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung hat und * 
A 1 und A 2 jeweils fur Wasserstoff oder zusanunen fur Tetramethyl- 
ethylen stehen, 

in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Saurebindemittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtin- 
nungsmittels umsetzt, 

oder 

c) OxatMincarboxainid-Boronsaure-Derivate der Formel (VI) 




(VI) 



in welcher 

J* n2 n? d! r>2 r>3 



G , G , G , R , R , R und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
tungen haben und 
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A 3 und A 4 jeweils fur Wasserstoff oder zusammen fur Tetramethyl- 
ethylen stehen, 

mit Phenyl-Derivaten der Formel (VTT) 

i< (VD) 
in welcher 

Z 1 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen hat und 
X 3 fur Chlor, Brom, Iod oder Trifluormethylsulfonat steht, 

in Gegenwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Saurebindemittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiin- 
nungsmittels umsetzt, 

oder 




in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
tungen haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod steht, 

mit Phenyl-Derivaten der Formel (VII) 
X 3 

i' (YH) 
in welcher 

Z 1 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen hat und 
X 3 ftir Chlor, Brom, Iod oder Trifluormethylsulfonat steht, 



Le A 36 354 



-75- 



in Gegenwart eines Palladium- oder Nickel-Katalysators und in Ge- 
genwart von 4,4,4',4 , ,5,5,5 , 3 5 , -Octametliyl-2,2 , -bis-l,3,2-dioxaborolan 3 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels umsetzt, 

oder 

e) Oxathiincarboxanilide der Formel (la) 





R 2 










1 


X 4 . 



G ^ S ^* V m^^ d 4 (la), 
in welcher 

G l , G 2 , G 3 , R*, R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
10 tungen haben und 

X 4 . fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder 
• verschieden durch Halogen uhd/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substi- 
tuiertes C 2 -C 20 -Alkenyl oder C 2 -C 2 o-Alkinyl steht, wobei der 
Cycloaliylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/ 
1 5 oder Ci - GrAlkyl substituiert sein kann, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Katalysators hydriert, 

oder 

20 f) Hydroxyalkyloxathiincarboxanilide der Formel (VHQ 




(vm), 



in welcher 
i 1 n 2 n? -d 1 r>2 r>3 t,4 



G , G , G , R , R , R und R die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
tungen haben und 
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X 5 fur gegebenenfalls zusatzlich einfach oder ' mebrfach, gleich 
oder verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl 
substituiertes C 2 -C2o-Hydroxyalkyl stent, wobei der Cyclo- 
alkylteil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder 
5 Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart einer Saure dehydratisiert, 

oder 

10 g) ' Halogenoxathiincarboxanilide der Formel (TV) 



2 




(IV) 



in welcher 

l l P,2 r 3 B l r>2 t-,3 



G,G,G,R,R,R und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
tungen haben, und 
15 X 2 fur Brom oder Iodsteht, 



mit einem Alkin der Formel (IX) 
HC^— A 5 (DC), 

in welcher 

A 5 fur jeweils gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder 
verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substi- 
tuiertes C 2 -Ci8-Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits 
gegebenenfalls durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl 
substituiert sein kann, 
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oder einem Aiken der Fonnel (X) 




in welcher 

A 6 , A 7 und A 8 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff oder 
5 gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden 

durch Halogen und/oder C 3 -C6-Cycloalkyl substituiertes Alkyl 
stehen, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebenenfalls 
durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substituiert sein kann und 
die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome des offenkettigen 
10 • Molekulteils die Zahl 20 nicht iibersteigt, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunniingsmittels, gegebenen- 
falls in Gegenwart eines Saurebindemittels und in Gegenwart eines 
oder mehrerer Katalysatoren umsetzt, 




(XI), 



in welcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeu- 
tungen haben und 

A 9 fur Wasserstoff oder gegebenenfalls einfach oder mehrfach, 
gleich oder verschieden durch Halogen und/oder C 3 -C6-Cyclo- 
alkyl substituiertes Ci-Cis-Alkyl steht, wobei der Cycloalkyl- 
teil seinerseits gegebenenfalls durch Halogen und/oder C1-C4- 
Alkyl substituiert sein kann, 



20 



25 
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mit einer Phosphorverbindung der allgemeinen Formel (XII) 
A 10 — Px (XH), 

in welcher 

A 10 fur gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substitu- 
iertes Ci-Ci 8 -Alkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits 
gegebenenfalls durch Halogen und/oder Ci-C 4 -Alkyl substitu- 
iert sein kann, 

Px fur eine Gruppierung -P + (C6H 5 ) 3 CP, -P + (C6H 5 ) 3 Br", 
-P + (C6H 5 ) 3 T, -P(=0)(OCH 3 ) 3 oder -P(=0)(OC 2 H 5 ) 3 steht, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels umsetzt. 

Mittel zur Bekampfung unerwiinschter Mikroorganismen, gekennzeichnet 
durch einen Gehalt an mindestens einem Oxathiincarboxamid der Formel (T) 
gemaB Anspruch 1 neben Streckmitteln und/oder oberflachenaktiven Stoffen. 

Verwendung von Oxathiincarboxamiden der Formel (I) gemaB Anspruch 1 
zur Bekampfung unerwiinschter Mikroorganismen. 

Verfahren zur Bekampfung unerwiinschter Mikroorganismen, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass man Oxathiincarboxamide der Formel (T) gemaB Anspruch 
1 auf die Mikroorganismen und/oder deren Lebensraum ausbringt. 

Verfahren zur Herstellimg von Mitteln zur Bekampfung unerwiinschter Mi- 
kroorganismen, dadurch gekennzeichnet, dass man Oxathiincarboxamide def 
Formel (T) gemaB Anspruch 1 mit Streckmitteln und/oder oberflachenaktiven 
Stoffen vermischt. 
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7. Halogenoxathiiiicarboxanilide der Fonnel (IV) 




in welcher 

G l , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen 

haben, und 
X 2 fur Brom oder Iod steht. 

Oxalhiincarboxamid-Boronsaure-Derivate der Foimel (VI) 



R 2 




in welcher ' 

G l , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen 
haben und 

A 3 und A 4 jeweils fur Wasserstoff oder zusammen fur Tetramethylethylen 
stehen. 

9. Hydroxyalkyloxathiincarboxanilide der Fonnel (VJH) 







f 










V 

X 5 






g Y s \ 






(vm), 


in welcher 











G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 und R 4 die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen. 
haben und 
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X 5 fur gegebenenfalls zusatzlich einfach oder mehrfach, gleich oder ver- 
schieden durch Halogen und/oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl substituiertes C 2 - 
C 2 o-Hydroxyalkyl steht, wobei der Cycloalkylteil seinerseits gegebe- 
nenfalls durch Halogen und/oder Ci-C4-Alkyl substituiert sein kann. 

5 

10. Oxathiincarbonsaurederivate der Formel (II) ausgewahlt aus 




1 1 . Anilin-Derivaten der Formel (EQ) ausgewahlt aus 



10 
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Zusammenfassung 



Neue Oxathiincarboxamide der Formel (I) 




inwelcher 

G 1 , G 2 , G 3 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z die in der Beschreibung angegebenen Bedeutungen 
haben, 

mehrere Verfahreri zur Herstellung dieser Stoffe und deren Verwendung zur Be- 
kampfung unerwunschter Mikroorganismen, sowie neue Zwischenprodukte und 
deren Herstellung. 



